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Zusammenfassung
In dieser Arbeit wurden Sticksto-Fehlstellenzentren (NV-Zentren) an photonische Kristallre-
sonatoren in einkristallinem Diamant gekoppelt. Hierzu wurden die eingesetzten Resonatoren
in Simulationen zunächst umfassend charakterisiert. Im Anschluss daran wurden wenige hun-
dert Nanometer dicke Diamantmembranen in zwei Probensystemen hergestellt und durch eine
Analysemethodik derart charakterisiert, dass die Resonatoren darin reproduzierbar per FIB-
Strukturierung hergestellt werden konnten. Der eingesetzte FIB-Prozess wurde optimiert, sodass
Fabrikationsabweichungen minimiert und Gütefaktoren der Resonatormoden von bis zuQ = 8250
bei Modenvolumina um 1 (λ/n)3 erzielt werden konnten. Ferner wurde die Abstrahlcharakteristik
von Licht aus den Nanostrukturen in Simulationen umfassend untersucht und auch ein hinsicht-
lich der Sammelezienz optimiertes Probensystem hergestellt. Durch zielgenaue Implantation
konnten NV-Zentren in die Resonatorächen eingebracht und im Anschluss daran die Mode
eines Resonators gezielt auf die Nullphononenlinie der inkorporierten NV-Zentren abgestimmt
werden. Die Lebensdauer des angeregten Zustands konnte dadurch von 9,0 ns auf 8,0 ns verkürzt
und ein Kopplungsfaktor der spontanen Emission von β = 18,7 % erzielt werden. Als Anwen-
dung konnte gezeigt werden, dass das Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Auslese des
NV-Elektronenspins durch das Abstimmen der Mode nahezu verdreifacht werden kann.
Abstract
In this thesis nitrogen-vacancy (NV) centres were coupled to photonic crystal cavities in single-
crystal diamond. To this end, the used cavities were rst thoroughly characterized in simulations.
Subsequently, diamond membranes with a thickness of only a few hundred nanometers were fa-
bricated in two dierent sample systems and characterized by a methodology that allows the
cavities to be fabricated reproducibly therein by FIB-milling. The deployed FIB-milling process
was optimized such that fabrication tolerances were minimized and cavity modes with Q-factors
up to Q = 8250 at modal volumes around 1 (λ/n)3 could be achieved. Furthermore, the directio-
nal characteristic of light emission out of the nanostructures was examined in further simulations
and a sample system optimized with regard to the collection eciency was produced. NV-centres
were incorporated into the photonic crystal cavities by means of a high resolution implantation
technique and subsequently a cavity mode was tuned deterministically into resonance to the
zero-phonon line of the incorporated NV-centres. Thus, the spontaneous emission lifetime was
reduced from 9.0 ns to 8.0 ns and a spontaneous emission coupling factor of β = 18.7 % was
reached. As an application it was shown that the signal-to-noise ratio of the optical spin readout
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Die Welt bendet sich im Wandel. Genauso wie der Übergang von einer Agrargesellschaft zu einer
Industriegesellschaft unser Leben modizierte, bringt auch der schrittweise Einstieg in das Infor-
mationszeitalter entscheidende Veränderungen mit sich. Die digitale Informationsverarbeitung
gewinnt vermehrt an Bedeutung, dies lässt sich nicht zuletzt an der Hightech-Strategie 2025 der
Bundesregierung mit Zukunftsprojekten wie Wirtschaft und Arbeit 4.0 erkennen. Im Zusammen-
hang mit der vieldiskutierten Digitalisierung ist auch vermehrt die Rede von quantenbasierten
Systemen zur Informationsverarbeitung, die im Rahmenprogramm Quantentechnologien in die
Hightech-Strategie mit eingebunden sind. Derartige Systeme sind klassischen digitalen Systemen
überlegen und könnten diese in Zukunft ablösen. Das vielversprechende Potenzial der Quanten-
informationsverarbeitung (quantum information processing, QIP) lässt sich nicht zuletzt an dem
Engagement von Unternehmen wie Google, IBM oder Intel erkennen, die sich aktuell im Wett-
bewerb um den ersten, einem klassischen Computer überlegenen Quantencomputer benden.
Klassische Bits und Quantenbits
Informationsverarbeitungssysteme bestehend aus integrierten Schaltkreisen sind heute bereits in
der Arbeitswelt, im Verkehrswesen oder auch im Haushalt allgegenwärtig und werden in Zukunft
verstärkt durch die zunehmende Digitalisierung noch an Bedeutung gewinnen. Die in derartigen
Schaltkreisen realisierten Rechenoperationen basieren auf der Booleschen Logik aus dem Jah-
re 1847 [1]. Zur Durchführung von Berechnungen werden binäre Signale durch logische Gatter
wie UND-Gatter oder auch NICHT-Gatter, die in der Regel durch Halbleitertransistoren reali-
siert werden, auf binäre Ausgangssignale abgebildet. Je mehr dieser Transistoren ein moderner
Computerchip aufweist, desto gröÿer ist auch seine Rechenleistung. Gemäÿ dem Mooreschen
Gesetz aus dem Jahre 1965 sollte sich die Anzahl an Transistoren pro Computerchip im Mittel
etwa jedes Jahr verdoppeln [2], ein empirisches Gesetz, dem die Entwicklung moderner Prozes-
sorchips bis heute zu unterliegen scheint. Die damit einhergehende Verkleinerung der Struktur-
gröÿen ist aktuell bereits bei 10 nm angekommen (Cannonlake-Mikroarchitektur, Intel), für 2019
ist ein Smartphonechip mit einer Strukturgröÿe von sogar lediglich 7 nm angekündigt (Snapdra-
gon Chip, Qualcomm). Werden die Transistorabstände noch weiter verkleinert, so muss unter
anderem die Isolierung zwischen den einzelnen Bauteilen zur Vermeidung unerwünschter Span-
nungsüberschläge deutlich verbessert werden. Gelangt die fortschreitende Miniaturisierung sogar
zu Strukturgröÿen im Bereich weniger bis einzelner Atomdurchmesser, so können sogar störende
quantenmechanische Phänomene zwischen den einzelnen Transistoren wie etwa der Tunneleekt
auftreten. Folglich ist davon auszugehen, dass die Entwicklung neuartiger Computerchips bereits
in den kommenden Jahren nicht mehr dem Mooreschen Gesetz folgen wird [3, 4].
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1 Einleitung
Eine Alternative zu herkömmlichen Datenverarbeitungsarchitekturen könnte in Zukunft ein Quan-
tencomputer darstellen. Ähnlich einem klassischen Computer, in dem Informationen in Bits mit
den beiden üblicherweise mit 0 und 1 bezeichneten Basiszuständen kodiert gespeichert und ver-
arbeitet werden, basiert ein Quantencomputer auf zwei quantenmechanischen Basiszuständen |0〉
und |1〉. Ein Quantenbit (Qubit) kann jedoch im Gegensatz zu einem klassischen Bit nicht nur
einen der beiden Basiszustände annehmen, sondern auch jede beliebige Superposition aus den
Basisvektoren |0〉 und |1〉. Darüber hinaus erlaubt das quantenmechanische Superpositionsprinzip
die Verschränkung mehrerer gleichartiger Qubits, wodurch etwa das gleichzeitige Lösen mehrerer
Teilaufgaben eines parallelisierbaren Problems ermöglicht wird [5]. Geeignete Probleme, wie etwa
die in Zeiten von big data immer relevanter werdende Herausforderung der Lokalisierung eines
Eintrags in einer unsortierten Datenbank, können daher mit einem Quantencomputer etwa durch
Anwenden des Grover-Algorithmus wesentlich schneller gelöst werden [6]. Eine weitere durch
Quantentechnologie beschleunigte Aufgabe ist die für die Kryptographie relevante Zerlegung ei-
ner Zahl in ihre Primfaktoren. Ein hierzu von Shor et al. [7] entwickelter Quantenalgorithmus
bietet den fundamentalen Vorteil gegenüber klassischen Algorithmen, dass ein nichttrivialer Tei-
ler einer ganzen Zahl in polynomialer Laufzeit ermittelt werden kann. Da zahlreiche klassische
Kryptographieverfahren auf der Annahme beruhen, dass kein Faktorisierungsverfahren mit einer
derartigen Laufzeit existiert, bietet der Shor-Algorithmus das Potenzial, jede derartige klassische
Verschlüsselung zu knacken und somit obsolet zu machen. Die Quantenkryptographie als weitere
Teildisziplin der Quanteninformationsverarbeitung erlaubt hingegen eine absolut abhörsichere
Kommunikation, eine Möglichkeit, zu der kein klassisches Pendant existiert [8]. Bennett et al. [9]
veröentlichten 1984 mit BB84 das erste Protokoll zum sicheren Austausch eines Kommunikati-
onsschlüssels, das Anfang der 2000er Jahre auch experimentell umgesetzt werden konnte [10,11].
Mittlerweile sind Systeme zum abhörsicheren Austausch von Quantenschlüsseln etabliert und
sogar kommerziell erhältlich (ID Quantique SA, Genf).
Das Potenzial der Quanteninformationsverarbeitung stellte in den vergangenen Jahren einen
derart starken Antrieb dar, dass selbst die satellitengestützte Verschränkung zweier Qubits über
eine Distanz von mehr als 1200 km angegangen und demonstriert wurde [12]. Die QIP-Forschung
konnte in den vergangenen Jahren neben der Realisierung dieses Leuchtturmprojekts aber auch
allgemein zeigen, dass in dem Speichern, Übermitteln und auch Verarbeiten von Informationen
in Quantensystemen enorme Stärken liegen [13], die wiederum Visionen beügelten bis hin zu
einem Quanteninternet, das ähnlich dem klassischen Internet zukünftig mehrere auch weit ent-
fernte Quantenprozessoren miteinander vernetzen könnte [14,15].
Ein wichtiger Schritt zur Realisierung derartiger Projekte stellt unter anderem die Erforschung
quantenmechanischer Systeme als potenzielle Kandidaten zur Verwirklichung eines Qubits dar.
Um die Eignung eines Systems als Quantenbit feststellen zu können, formulierte DiVincenzo [16]
einen Anforderungskatalog mit den fünf nachfolgend dargelegten Kriterien:
1. Das physikalische System soll skalierbar sein. Grundvoraussetzung hierfür ist unter anderem
die Ununterscheidbarkeit der einzelnen Qubits.
2. Die Qubits sollen in einem gemeinsamen und bekannten Zustand initialisierbar sein.
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3. Die Kohärenzzeiten der relevanten verschränkten Zustände, d. h. die Zeiten bevor diese
in einen wahrscheinlichkeitsverteilten Zustandsmix zerfallen, sollen hinreichend groÿ sein,
insbesondere deutlicher länger als die Rechenzeiten der logischen Operationen.
4. Für den verwendeten Qubit-Typ soll ein universeller Satz von logischen Quantengattern
verfügbar sein. In der Vergangenheit konnte bereits gezeigt werden, dass selbst Rechenope-
rationen mit mehreren Qubits auf Sequenzen von Ein- und Zweikörperinteraktionen zurück-
geführt [17] und die Zweikörperinteraktionen wiederum durch ein einziges Kontrolliertes-
Nicht-Gatter ausgedrückt werden können [18].
5. Der Zustand eines Qubits soll zuverlässig und im Idealfall zerstörungsfrei messbar sein und
zwar derart, dass die Zustände der anderen Qubits des physikalischen Systems durch die
Messung nicht beeinusst werden.
Neben festkörperbasierten Systemen wie Quantenpunkten [19, 20] in Halbleitermaterialien oder
auch Defektzentren in Diamant wie dem Silizium-Fehlstellenzentrum [2123] oder dem Sticksto-
Fehlstellenzentrum [2426] wurden in den vergangenen Jahren auch zahlreiche weitere Systeme
als Kandidaten zur Realisierung eines Qubits untersucht, wie etwa gefangene Ionen [2731], su-
praleitende Schaltkreise [32] oder auch Kernspins in Molekülen [33]. Alle angesprochenen Systeme
erfüllen einen Groÿteil der von DiVincenzo geforderten Kriterien. Der Anforderungskatalog bietet
aber keine Gewichtung der einzelnen Kategorien an, sondern stellt lediglich Mindestanforderun-
gen an ein System hinsichtlich seiner Eignung als Qubit. Nach aktuellem Stand der Forschung
weist jedes der genannten Quantensysteme charakteristische Stärken und Schwächen auf. Des
Weiteren legen erste experimentelle Vergleiche etwa von gefangenen Ionen einerseits und supra-
leitenden Schaltkreisen andererseits nahe, dass implementierter Algorithmus und Quantensystem
aufeinander abgestimmt sein müssen, um eine optimale Performanz zu zeigen [34].
Das NV-Zentrum in Diamant als Basiskomponente in der QIP
Die Kohlenstokonguration Diamant ist in den vergangenen Jahrzehnten aufgrund ihrer her-
ausragenden Materialeigenschaften vermehrt in den Fokus der QIP-Forschung gerückt. Diamant
weist zum einen aufgrund der 7,3 eV groÿen elektronischen Bandlücke eine breitbandige opti-
sche Transparenz beginnend bei 230 nm im ultravioletten über den gesamten sichtbaren Bereich
des elektromagnetischen Spektrums bis weit hinein in den infraroten Spektralbereich auf [35].
Des Weiteren können in das Diamantgitter Fremdatome derart eingebaut werden, dass diskre-
te Energieniveaus innerhalb der Bandlücke ausgebildet und Licht mit geeigneten Wellenlängen
absorbiert und emittiert werden kann. Die breitbandige Transparenz erlaubt die Untersuchung
derartiger Defektzentren mit optischen Analysemethoden oder auch deren Integration in optische
Datenverarbeitungssysteme. Des Weiteren zeichnet sich Diamant aufgrund der starken Gitter-
bindungen durch eine beachtliche, im Vergleich zu Kupfer etwa achtmal so groÿe Wärmeleitfä-
higkeit aus [36], die insbesondere auch Tieftemperaturanwendungen ermöglicht. Diamant kann
darüber hinaus nahezu isotopenrein und damit verbunden frei von Kernspins synthetisch herge-
stellt werden [37]. Aufgrund des resultierenden niedrigen Kernspinuntergrunds in Kombination
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mit der Möglichkeit, Defektzentren mit diskreten Energieniveaus innerhalb der elektronischen
Bandlücke im ansonsten perfekten Kristallgitter gezielt erzeugen zu können [3842], ist Diamant
als Basismaterial für die Realisierung sowohl eines Qubits als auch weiterer breitgefächerter QIP-
Architekturen bestens geeignet [4345].
Bereits 1976 gelang zwar der Nachweis, dass die Photolumineszenz aus Diamant bei einer Wellen-
länge von 637 nm auf das Sticksto-Fehlstellenzentrum (nitrogen vacancy center, NV-Zentrum)
zurückzuführen ist [46], dessen Eignung als Einzelphotonenquelle konnte jedoch erst später im
Jahre 2000 experimentell bestätigt werden [47]. Ab den 2000er Jahren konnte das NV-Zentrum
als prominentester Vertreter der strahlenden Defektzentren in Diamant seine Eignung als Qubit
und somit als eine zentrale Basiskomponente für verschiedentliche Anwendungen in der Quan-
teninformationsverarbeitung bereits mehrfach unter Beweis stellen [2426]. In der vorliegenden
Arbeit wird sich daher auf das NV-Zentrum in Diamant beschränkt.
Der Grundzustand des NV-Zentrums weist eine Triplettstruktur mit zwei Unterniveaus auf, de-
nen die Spinprojektionen ms = 0 und ms = ±1 zugeordnet werden können [48]. Deren Null-
feldaufpaltung liegt mit etwa 2,88 GHz im Frequenzbereich gängiger Mikrowellenquellen [49].
Jelezko et al. [50] konnten 2004 mithilfe von Mikrowellenpulsen erstmals die kohärente Ma-
nipulation des NV-Elektronenspins demonstrieren. Darüber hinaus kann der Spinzustand des
NV-Zentrums etwa durch kontinuierliche Bestrahlung mit einem grünen Laser sogar bei Raum-
temperatur im ms = 0-Grundzustand initialisiert sowie rein optisch ausgelesen werden [51].
Ermöglicht werden Spininitialisierung und Spinauslese durch spinabhängige Übergänge vom an-
geregten Zustand in einen metastabilen Zwischenzustand. Aus dessen Langlebigkeit resultiert
eine spinabhängige Photolumineszenz des NV-Zentrums und aus dessen präferiertem Zerfall in
den ms = 0-Grundzustand eine Spininitialisierung innerhalb nur weniger optischer Zyklen. Heu-
te können Polarisationsgrade von bis zu 80 % bei Raumtemperatur [26, 52] und über 99 % bei
Flüssigheliumtemperaturen [53] sowie typische Photolumineszenzkontraste bei der optischen Spi-
nauslese um 30 % nach Präparation im Spinzustand ms = 0 bzw. ms = ±1 erreicht werden [54].
Bei Flüssigheliumtemperaturen konnte zumindest unter resonanter Laseranregung ein Photolu-
mineszenzkontrast von 89 % bei der optischen Spinauslese erzielt werden, der die Bestimmung
des Spinzustands in einem einzigen Ausleseschritt (single shot readout) ermöglichte [53].
Liegt am Ort des NV-Zentrums ein geeignet orientiertes Magnetfeld vor, so spaltet der ms = ±1-
Grundzustand in die Zustände ms = +1 und ms = −1 auf, die in Folge dessen durch Mikro-
wellenpulse auch unabhängig voneinander populiert werden können. Die Stärke der Aufspaltung
kann etwa durch Anwendung des Verfahrens der optisch detektierten magnetischen Resonanz
(optically-detected magnetic resonance, ODMR) experimentell ermittelt werden. Die unmittelba-
re Abhängigkeit dieser Zeeman-Aufspaltung von der Stärke des lokalen Magnetfelds ermöglicht
insbesondere den Einsatz eines NV-Zentrums als Magnetfeldsensor [5557], der bezogen auf die
Auösung mit supraleitenden Quantenmagnetfeldsensoren konkurrieren und als entscheidender
Vorteil auch bei Raumtemperatur betrieben werden kann [58].
Mithilfe der entwickelten Mechanismen zur Spininitialisierung, Spinmanipulation und Spinaus-
lese konnten in der Vergangenheit bereits die Funktionsfähigkeit logischer Gatter demonstriert
sowie auch erste Quantenalgorithmen unter Verwendung von NV-Zentren als Quantenbits durch-
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geführt werden [59]. Die Umsetzung derartiger Quantenalgorithmen erfordert auÿerordentlich
lange Kohärenzzeiten, wie sie der NV-Elektronenspin in isotopenreinem Diamantmaterial mit
bei Raumtemperatur bereits gemessenen Kohärenzzeiten von mehr als 2 ms durchaus aufweisen
kann [60, 61]. In herkömmlichen Diamantproben, die neben dem kernspinfreien Isotop 12C auch
zu etwa 1,1 % aus dem Kohlenstosotop 13C mit einem Kernspin von I = 1/2 aufgebaut sind,
ist die Kohärenzzeit hingegen aufgrund des auf das Kernspinbad zurückzuführenden uktuie-
renden Magnetfelduntergrunds üblicherweise auf wenige Mikrosekunden reduziert. Die zeitliche
Entwicklung des Elektronenspins kann jedoch von der Diamantumgebung derart dynamisch ent-
koppelt werden, dass selbst für den herkömmlichen Isotopenmix Kohärenzzeiten von mehr als
einer Sekunde erzielt werden konnten [62, 63]. Die Kombination derartiger Kohärenzzeiten im
Millisekunden- bis Sekundenbereich mit den Zeitkonstanten der Spinmanipulationen im Nanose-
kundenbereich erlaubt die Durchführung von mehr als einer Million kohärenter Operationen mit
einem einzelnen NV-Elektronenspin und dies sogar bei Raumtemperatur [64].
Aufgrund der langen Kohärenzzeit des NV-Elektronenspins erönet sich darüber hinaus die Mög-
lichkeit, die in einem NV-Zentrum gespeicherte Quanteninformation über magnetische Dipolüber-
gänge auf den langlebigen Kernspin des intrinsischen Stickstoatoms zu übertragen. Ein erster
Quantenspeicher konnte auf diese Art und Weise bereits realisiert werden [65]. Eine geeignete
Kopplung zwischen Kernspin und Elektronenspin erlaubte ferner die Messung des vorliegenden
Kernspinzustands in einem einzigen Ausleseschritt [66]. Durch einen auf einen Hyperfeinübergang
abgestimmten Mikrowellenpuls konnte der NV-Elektronenspin in Abhängigkeit des Kernspinzu-
stands auf den Elektronenspinzustand ms = 0 oder ms = −1 projiziert und im Anschluss optisch
ausgelesen werden. Diese Projektion entspricht somit einem Kontrollierten-Nicht-Gatter zwischen
dem NV-Elektronenspin und dem Kernspin des intrinsischen Stickstoatoms.
Während die Erfüllung der DiVincenzo Kriterien 2 bis 5 in den dargelegten proof-of-principle Ex-
perimenten bereits demonstriert werden konnte, stellt die Umsetzung der Skalierbarkeit für das
NV-Zentrum wie auch für alle anderen angesprochenen Quantensysteme weiterhin eine Heraus-
forderung dar. In den vergangenen Jahren konnten immerhin eine Kopplung der Elektronenspins
zweier NV-Zentren, die in einem Abstand von 10 nm in der selben Probe inkorporiert waren [26],
sowie auf einer derartigen Kopplung aufbauend eine Verschränkung zweier etwa 25 nm entfernter
NV-Zentren gezeigt werden [67]. Da die Kopplung über eine kurzreichweitige Dipolwechselwir-
kung zwischen den Elektronenspins erfolgte und darüber hinaus die Erzeugung ununterscheid-
barer Qubits in festkörperbasierter Systeme sowie auch die gezielte optische Adressierung und
Mikrowellenmanipulation von dicht angeordneten einzelnen NV-Zentren nach heutigem Stand
äuÿerst schwierig sind, konnte eine Erweiterung auf mehr als zwei verschränkte Qubits in einer
einzigen Diamantprobe jedoch bis heute nicht realisiert werden.
Ein zu einer dichten Matrix aus Quantenemittern alternativer Ansatz ist die Realisierung eines
hybriden Quantennetzwerks bestehend aus NV-Zentren als festen Qubits, die die Quanteninfor-
mationen erzeugen, verarbeiten und auch speichern können und Photonen als mobilen Qubits, die
für den Austausch der Informationen zwischen den einzelnen NV-Zentren des Quantennetzwerks
zuständig sind. Photonen sind aufgrund ihrer Immunität gegenüber potenziellen Wechselwirkun-
gen und der damit verbundenen langen Kohärenzzeit zur langreichweitigen Informationsübertra-
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gung bestens geeignet und können darüber hinaus in herkömmlichen Glasfaserkabeln verlustarm
geführt werden. Werden die Quantenzustände zweier NV-Zentren auf die von ihnen emittierten
Photonen übertragen, wie durch die Verschränkung eines NV-Elektronenspins mit der Polari-
sation eines emittierten Photons bereits erfolgreich demonstriert werden konnte [68], so kann
anschlieÿend eine Verschränkung der Quantenzustände der beiden NV-Zentren durch Interferenz
der emittierten Photonen an einem Strahlteiler erzielt werden. Eine derartige Hong-Ou-Mandel
Interferenz konnte unter anderem durch eine exakte Abstimmung der NV-Emissionslinien mithilfe
elektrischer Felder sowie einer spektralen Filterung der Nullphononenlinien experimentell reali-
siert werden [69,70]. Aufbauend auf diesen Ergebnissen gelang schlieÿlich auch die Demonstration
der Verschränkung zweier NV-Zentren in räumlich bis zu 1,3 km getrennten Kryostaten [71, 72]
sowie zusätzlich auch der Nachweis einer gleichsam erzielten schlupochfreien Verletzung der
Bellschen Ungleichung [72].
Ein Hindernis bei der Durchführung derartiger Verschränkungsexperimente ist stets die Länge der
zur Datenerfassung benötigten Zeitspanne. Ursache hierfür ist zum einen, dass zur Verschrän-
kung zweier Quantenzustände mithilfe einer projektiven Messung (Zwei-Photonen-Interferenz
am Strahlteiler) ausschlieÿlich über die Nullphononenlinie (zero ponon line, ZPL) emittierte
Photonen herangezogen werden können. Da die Emission des NV-Zentrums ein ausgedehntes
phononisches Seitenband aufweist und nur etwa 3 % der Gesamtemission über die ZPL erfolgt,
steht zur Erzeugung eines verschränkten Zustands nur ein geringer Anteil der insgesamt emittier-
ten Photonen zur Verfügung. Da des Weiteren etwa bei der demonstrierten Verschränkung über
1,3 km Leitungsverluste in den Glasfaserkabeln sowie eine reduzierte Ununterscheidbarkeit der
Photonen aufgrund von spektralen Sprüngen bei Veränderungen der lokalen Ladungsumgebung
trotz umfangreicher Kompensationsmaÿnahmen vorlagen [69], betrug die Erfolgsquote lediglich
etwa 1 zu 6 Milliarden [72]. Der Messzyklus dauerte daher 220 h an und lieferte nur etwas mehr
als ein erfolgreiches Ereignis pro Stunde.
Um in Zukunft in gröÿeren Quantennetzwerken mehr als nur zwei Qubits miteinander verschrän-
ken zu können, sollte die bislang erzielte niedrige Verschränkungsrate deutlich erhöht werden.
Eine Erhöhung der Emissionsrate der NV-Zentren sowie zusätzlich des Anteils der ZPL-Photonen
an der Gesamtemission und eine damit einhergehende optimierte Verschränkungsrate kann et-
wa durch die Kopplung der Emitter an einen Mikroresonator erzielt werden [73]. Eine derartige
Emitter-Resonator-Kopplung wird von allen Autoren der genannten Veröentlichungen zur lang-
reichweitigen Verschränkung von NV-Zentren als essenziell notwendige Verbesserung zur Umset-
zung der von DiVincenzo geforderten Skalierbarkeit angeführt [71,72].
Kopplung von NV-Zentren an Mikroresonatoren
Die Kopplung eines Quantenemitters an einen Resonator bewirkt grundsätzlich eine Verände-
rung des Emissionsverhaltens im Vergleich zur Emission im homogenen Medium. Je nach Stärke
der Wechselwirkung wird dabei zwischen einem starken und einem schwachen Kopplungsregime
unterschieden. Im Regime der starken Kopplung dominiert die Kopplungsrate über die Verlus-
traten, wodurch ein kohärenter Austausch zwischen Emitter und Resonatormode bzw. genauer
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gesagt zwischen den Zuständen des gekoppelten Systems ermöglicht wird. In der Vergangenheit
wurden bereits speziell auf dieses Kopplungsregime abgestimmte Verfahren zur Übertragung ei-
nes Quantenzustands von einem Spin-Qubit auf ein Photon als mobiles Qubit und umgekehrt
vorgeschlagen [74] und für Atome in Fallen bereits experimentell realisiert [75]. Mit einem der-
artigen Verfahren könnte der Quantenzustand eines NV-Zentrums zuverlässig auf ein weiteres
NV-Zentrum in einem anderen Knotenpunkt eines Quantennetzwerks übertragen und so eine
langreichweitige Verschränkung mit hoher Erfolgsquote erzielt werden. Für Festkörpersysteme
ist das Erreichen des starken Kopplungsregimes jedoch generell schwierig und für NV-Zentren
zumindest mit aktuell herstellbaren Resonatoren noch nicht möglich.
Im schwachen Kopplungsregime dominieren umgekehrt die Verlustraten über die Kopplungsra-
te, eine reversible Wechselwirkung zwischen Emitter und Resonatormode ist folglich nicht mehr
möglich. Die Lebensdauer des angeregten Zustands wird jedoch auch in diesem Kopplungsregime
vermindert und damit einhergehend die Gesamtemissionsrate eines gekoppelten Quantenemitters
erhöht. Dieses Phänomen wurde erstmals im Jahre 1946 durch Purcell [76] beschrieben und wird
daher üblicherweise auch als Purcell-Eekt bezeichnet. Bendet sich die Resonatormode spektral
sogar in Resonanz mit der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums, so wird darüber hinaus der An-
teil der ZPL-Photonen an der Gesamtemission gesteigert und der Anteil der Seitenbandphotonen
dementsprechend vermindert. Insgesamt kann durch eine derartige Emitter-Resonator-Kopplung
die Verschränkungsrate bei einer langreichweitigen Verschränkung zweier NV-Zentren über eine
Hong-Ou-Mandel Interferenz erhöht werden [72], ein wichtiger Schritt in Richtung der Umsetzung
der von DiVincenzo geforderten Skalierbarkeit. An dieser Stelle sei betont, dass hierzu selbst die
heute bereits in einkristallinen Diamantproben herstellbaren Resonatoren trotz ihrer moderaten
Gütefaktoren bestens geeignet sind.
Die Kopplung eines NV-Zentrums an eine Resonatormode und der damit einhergehende Purcell-
Eekt wirken sich auch auf die durch das Signal-Rausch-Verhältnis (signal-to-noise ratio, SNR)
quantisierte Unterscheidbarkeit der beiden Spinprojektionen ms = 0 und ms = ±1 des NV-
Elektronenspins und somit auf die durch DiVincenzo geforderte Zuverlässigkeit bei der optischen
Spinauslese aus [77]. Der SNR ist bei der Spinauslese im Allgemeinen umso gröÿer, je gröÿer
die Anzahl an detektierten Photonen ist. Diese Anzahl wird neben der Anzahl an emittierten
Photonen auch durch die Sammelezienz beeinusst. Die Sammelezienz kann sich durch die
Emitter-Resonator-Kopplung ebenfalls ändern, da die aufgrund des Purcell-Eekts zusätzlich
emittierten NV-Photonen zunächst in das Modenfeld und damit durch die Abstrahlcharakte-
ristik der Mode determiniert abgestrahlt werden. Darüber hinaus ist der SNR und somit die
Zuverlässigkeit bei der optischen Spinauslese, wie in dieser Arbeit noch ausführlicher dargelegt
wird, auch vom Photolumineszenzkontrast zwischen den NV-Spinzuständen abhängig, der eben-
falls durch eine Emitter-Resonator-Kopplung beeinusst werden kann [78].
Die Kopplung eines NV-Zentrums an eine Resonatormode konnte in einkristallinen Diamant-
proben sowohl mit Flüstergalerie-Resonatoren [79,80] als auch mit Resonatoren in photonischen
Kristallstrukturen [8185] erfolgreich demonstriert werden. In Flüstergalerie-Resonatoren erfolgt
die Lichtführung durch Totalreexion in scheibenförmigen oder auch torusförmigen Geometrien.
Die erste resonante Überhöhung der Nullphononenlinie eines einzelnen NV-Zentrums in einer ein-
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kristallinen Diamantprobe realisierten 2011 Faraon et al. [79] mit einem derartigen Resonatortyp.
Als erster wichtiger Schritt zu einer durch eine Resonatorkopplung kontrollierten NV-Emission
konnte eine 10-fache Überhöhung der ZPL-Emission und eine durch die Resonatorkopplung be-
dingte Verkürzung der Lebensdauer von 11,1 ns auf 8,3 ns demonstriert werden. Wenig später
konnte durch Hausmann et al. [80] in einem sogar bei Raumtemperatur betriebenen photonischen
Netzwerk bestehend aus einem torusförmigen Resonator und einem benachbarten Wellenleiter
die Kopplung der Seitenbandemission eines NV-Zentrums an eine Resonatormode gezeigt und
mithilfe des Wellenleiters sowie photonischer Lichtauskoppler eine optimierte Sammelezienz
von 10 % für die emittierten NV-Photonen erzielt werden.
Die Moden von Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen weisen im Vergleich zu den Mo-
den von Flüstergalerie-Resonatoren eine deutlich bessere räumliche Lokalisierung mit Modenvo-
lumina in der Gröÿenordnung von lediglich einer kubischen Wellenlänge auf. Allerdings ist die
Herstellung photonischer Kristallresonatoren äuÿerst anspruchsvoll und die hergestellten Nano-
strukturen anfällig für Fabrikationsabweichungen. Zur Realisierung von Resonatoren in photoni-
schen Kristallstrukturen muss in die einkristallinen Diamantproben ein periodisches Gitter aus
mehreren hundert exakt positionierten Luftzylindern mit Durchmessern von etwa 100 nm herge-
stellt werden. Das periodische Lochmuster ist dabei derart designt, dass eine Bandlücke in der
photonischen Bandstruktur vorliegt, die zusammen mit der Totalreexion an der Grenzäche
Diamant/Luft die Lokalisierung einer optischen Resonatormode in der Mitte der photonischen
Kristallstruktur ermöglicht. Aufgrund fundamentaler Fortschritte in der Nanostrukturierung von
Diamant konnten in den vergangenen Jahren auch photonische Kristallresonatoren mit hohen Gü-
tefaktoren in wenige hundert Nanometern dicken Diamantmembranen hergestellt und vermehrt
auch Kopplungsexperimente mit diesem Resonatortyp erfolgreich durchgeführt werden.
Faraon et al. [81] konnten als wichtigen Meilenstein für die Resonator-Quantenelektrodynamik
eine Resonatormode auf die Nullphononenlinie eines in einer zweidimensionalen photonischen
Kristallstruktur inkorporierten einzelnen NV-Zentrums abstimmen und dadurch eine 70-fache
Überhöhung der ZPL-Emission, unter Berücksichtigung eines für NV-Zentren in Volldiamantma-
terial üblichen ZPL-Emissionsanteils von 3 %, bei einer Reduktion der Lebensdauer von 13,7 ns
auf 4,0 ns demonstrieren. Die Resonatormode wurde hierzu in einem Kryostaten durch die Einlei-
tung von Xenongas und die darauolgende Kondensation der Gasmoleküle auf der photonischen
Nanostruktur gezielt spektral verschoben. Bei zusätzlicher Anwendung einer thermischen Ab-
stimmungstechnik durch Oxidation der Diamantoberäche gelang auch Hausmann et al. [82] die
Abstimmung einer Resonatormode auf die Nullphononenlinie eines einzelnen NV-Zentrums, hier
inkorporiert in einer eindimensionalen photonischen Kristallstruktur. Die ZPL-Intensität konnte
nach erfolgter Abstimmung immerhin um einen Faktor 7 erhöht werden. Ebenfalls in einer eindi-
mensionalen photonischen Kristallstruktur konnten Li et al. [83] in Resonanz mit der Nullphono-
nenlinie eines einzelnen NV-Zentrums neben einer 62-fachen Überhöhung der ZPL-Intensität und
einer Reduktion der Lebensdauer von 18,4 ns auf 6,7 ns auch erstmals eine kohärente Manipu-
lation des Elektronenspins des an die Resonatormode gekoppelten NV-Zentrums demonstrieren,
bei guten NV-Kohärenzzeiten von über 200µs.
Während die bisher dargelegten Kopplungsexperimente allesamt auf einer zufälligerweise vorlie-
8
genden guten Positionierung der Emitter relativ zu den Modenfeldern beruhten, konnten in den
vergangenen Jahren auch erstmals NV-Zentren nach gezielter Implantation an eine Resonatormo-
de gekoppelt werden. Riedrich-Möller et al. [84] konnten durch Anwendung einer hochauösenden
Implantationstechnik [39] die Erzeugung mehrerer NV-Zentren in einem zweidimensionalen pho-
tonischen Kristallresonator sowie deren Kopplung an eine Resonatormode demonstrieren und
dadurch die NV-Seitenbandemission spektral selektiv überhöhen. Schröder et al. [85] gelang al-
ternativ mithilfe einer Hartmaske aus Silizium, die sowohl als Ätzmaske zur Herstellung der
Nanostrukturen als auch als Implantationsmaske fungierte [86], die gezielte Erzeugung sogar
einzelner NV-Zentren in ebenfalls zweidimensionalen photonischen Kristallresonatoren. Die Sei-
tenbandemission eines NV-Zentrums konnte bei der Resonanzwellenlänge der Mode um einen
Faktor 93 spektral selektiv überhöht und bei einem anderen Resonator nach Abstimmen der
Mode auf die NV-ZPL eine Überhöhung der ZPL-Emission um einen Faktor 5 erzielt werden.
Aufgrund dieser vielversprechenden Ergebnisse wird in dieser Arbeit die gezielte Ankopplung
von NV-Zentren an Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen in wenige hundert Nanome-
ter dicken einkristallinen Diamantmembranen untersucht. Ein wichtiger Gesichtspunkt ist dabei
die Untersuchung der kohärenten Spinmanipulation und des Signal-Rausch-Verhältnis der Spin-
messung von resonator-gekoppelten NV-Zentren. Aus Gründen der praktikablen Herstellbarkeit
werden in den in dieser Arbeit dargelegten Simulationen, Herstellungsprozessen und Experimen-
ten ausschlieÿlich zweidimensionale Nanostrukturen zugrunde gelegt.
Übersicht über die Dissertation
Diese Dissertation baut unmittelbar auf den vorangegangenen Arbeiten von Riedrich-Möller et
al. [84,8789] auf, denen als erste unter anderem die Herstellung photonischer Kristallresonatoren
per FIB-Strukturierung in dünnen Diamantmembranen sowie auch die gezielte Implantation von
Stickstoonen in derartige Nanostrukturen gelang.
Im Rahmen dieser Dissertation konnte die Nanofabrikation zweidimensionaler photonischer Kris-
tallresonatoren in dünnen freistehenden Diamantmembranen hoher Reinheit demonstriert und
hinsichtlich der Reproduzierbarkeit der Fabrikationsprozesse und auch Qualität der hergestellten
Resonatoren umfassend verbessert werden. Darüber hinaus konnten die Fundamentalmode eines
Resonators erfolgreich auf die Nullphononenlinie von gezielt in das Modenfeld implantierten NV-
Zentren abgestimmt und ausgewählte Aspekte der erzielten Emitter-Resonator-Kopplung durch
Simulationen und Experimente untersucht werden, wie etwa die durch das Abstimmen der Mode
auf die NV-ZPL hervorgerufene SNR-Erhöhung bei der Spinmessung oder die wellenlängenab-
hängige Abstrahlcharakteristik eines an eine Resonatormode gekoppelten Quantenemitters.
Nach der in diesem Kapitel erfolgten Einführung in die Thematik werden in Kapitel 2 die rele-
vanten Eigenschaften des NV-Zentrums sowie des Basismaterials Diamant dargelegt. In diesem
Rahmen wird insbesondere auf die Feinstruktur des NV-Zentrums und darauf aufbauend auf die
Möglichkeit der Initialisierung, Manipulation und optischen Auslese des NV-Elektronenspins ein-
gegangen. Im Anschluss daran werden in Kapitel 3 die theoretischen Grundlagen zur Beschrei-
bung der Kopplung eines NV-Zentrums an eine Resonatormode auf Basis des Jaynes-Cummings-
9
1 Einleitung
Modell erarbeitet und in Kapitel 4 die im Rahmen dieser Arbeit hierzu eingesetzten Resona-
toren eingeführt. Ausgehend von den Maxwellgleichungen wird die Theorie zur Beschreibung
der Lichtausbreitung in photonischen Kristallstrukturen erarbeitet sowie die auf der Existenz
einer photonischen Bandlücke basierende Funktionsweise eines darin erzeugten Resonators dar-
gelegt. Anschlieÿend wird auf die durchgeführten Simulationen zur Bestimmung der Kenndaten
der untersuchten Resonatortypen sowie deren simulationsgestützte Optimierung eingegangen. Im
darauolgenden Kapitel 5 werden die eingesetzten Versuchsanordnungen zur Durchführung der
in den nachfolgenden Kapiteln dargelegten Experimente beschrieben.
In Kapitel 6 werden die Nanofabrikationsprozesse zur Herstellung zweier Probensysteme mit
wenige hundert Nanometer dicken freistehenden Diamantmembranen dargelegt sowie eine um-
fassende Charakterisierungsmethodik zum Aunden von zur Resonatorfabrikation geeigneten
Probenbereichen vorgestellt, die die reproduzierbare Herstellung photonischer Kristallstrukturen
in den Diamantmembranen ermöglicht. In diesem Kapitel werden auch die entwickelten Verbesse-
rungen in der FIB-Strukturierung photonischer Kristalle beschrieben sowie auf die abschlieÿend
erfolgte optische Charakterisierung der hergestellten Resonatoren eingegangen.
In Kapitel 7 werden zunächst die durchgeführten Simulationen zur Bestimmung der Abstrahl-
charakteristik von Licht aus den hergestellten photonischen Nanostrukturen dargelegt. In diesem
Rahmen wird insbesondere auf das wellenlängenabhängige Verhalten der unter anderem für das
Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese relevanten Sammelezienz eingegangen.
Darüber hinaus wird im zweiten Teil des Kapitels die simulationsgestützte Optimierung der Sam-
melezienz durch Anbringen eines Goldspiegels in einem geeigneten Abstand zu einem photoni-
schen Kristallresonator beschrieben sowie auch der umgesetzte Herstellungsprozess eines derart
hinsichtlich der Sammelezienz optimierten Probensystems vorgestellt.
In Kapitel 8 werden zunächst die eingesetzte Methodik zur gezielten Implantation von Stick-
stoonen in die Modenfelder der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten photonischen Kristallre-
sonatoren sowie die umfangreichen Nachbehandlungsmaÿnahmen zur Erzeugung der NV-Zentren
dargelegt. Im Anschluss daran werden die Ergebnisse der durchgeführten optischen Charakte-
risierungen vorgestellt. Im zweiten Teil des Kapitels wird auf die erfolgte Abstimmung einer
Resonatormode auf die Nullphononenlinie der in der Resonatoräche erzeugten NV-Zentren mit-
hilfe zweier sich ergänzenden Abstimmungstechniken eingegangen. Die experimentell ermittelten
Kenngröÿen der vorliegenden Emitter-Resonator-Kopplung werden mit den mithilfe eines Raten-
gleichungsmodells theoretisch vorhergesagten Werten abgeglichen und Limitierungen herausge-
arbeitet. Auf diesen Ergebnissen aufbauend wird in Kapitel 9 die Abschätzung der durch das
Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL hervorgerufenen Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis
bei der optischen Spinauslese dargelegt. In diesem Rahmen wird insbesondere ein Verfahren aus
drei aufeinanderfolgenden Messungen eingeführt, das die zuverlässige Bestimmung des Photolu-
mineszenzkontrastes vor und nach Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL ermöglicht.
In Kapitel 10 werden abschlieÿend die wichtigsten Ergebnisse der Arbeit zusammengefasst.
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2 Defektzentren in Diamant
Teile des Abschnitts 2.1 sind, wörtlich oder auch modiziert, aus [90] übernommen.
In diesem Kapitel wird zunächst ein Überblick über die zentralen Eigenschaften von Diamant als
vielversprechendem Basismaterial für optisch aktive Defektzentren gegeben. Im Anschluss dar-
an werden diese Defektzentren als Quantenemitter in Diamant eingeführt. Nach exemplarischer
Betrachtung für die aktuelle QIP-Forschung relevanter Defektzentren wird auf das im Rahmen
dieser Arbeit untersuchte Sticksto-Fehlstellenzentrum näher eingegangen. Für das NV-Zentrum
bereits untersuchte und in der Literatur beschriebene Eigenschaften werden zusammenfassend
dargelegt, insbesondere wird dabei auf die Kristallstruktur und auf die Besonderheiten der Spek-
tren eingegangen. Nach anschlieÿender Erarbeitung der Feinstruktur und ihrer spezischen Un-
terschiede bei Raumtemperatur und tiefen Temperaturen werden darauf aufbauend die erlaubten
optischen Übergänge und Lebensdauern der beteiligten Zustände diskutiert. Im letzten Teil des
Kapitels wird basierend auf den zuvor erarbeiteten Grundlagen auf die Möglichkeiten der Initia-
lisierung, Manipulation und rein optischen Auslese des NV-Elektronenspins eingegangen.
2.1 Diamant
Kohlensto ist eines der auf der Erde am häugsten vorkommenden Elemente, das aufgrund sei-
ner Elektronenkonguration sehr leicht chemische Verbindungen eingeht. Kohlensto liegt daher
oft im gebundenen Zustand vor, etwa in Wasserstoverbindungen wie Methan, in Sauerstover-
bindungen wie Kohlenstodioxid oder in diversen Metallcarbiden. Darüber hinaus tritt Kohlen-
sto in reiner Form etwa als Aktivkohle, Graphen, Ruÿ oder auch in den bekannten kristallinen
Modikationen Graphit und Diamant auf.
2.1.1 Kristallstruktur und allgemeine Eigenschaften
Diamant kristallisiert ebenso wie beispielsweise Germanium oder Silizium in einem doppelten
kubisch ächenzentrierten Gitter (face centered cubic, fcc). Ein Gitterplatz wird von jeweils ei-
nem Kohlenstoatom besetzt (Abbildung 2.1a). Die beiden atomaren Basen liegen bei (0,0,0) · a
und (1/4,1/4,1/4) ·a mit der Gitterkonstanten a = 3,57 Å [91]. Folglich enthält eine Einheitszelle
acht und die primitive Einheitszelle zwei Atome.
Ein ungebundenes Kohlenstoatom weist die Elektronenkonguration 1s12s22p2 auf. Eingebaut
im Diamantgitter werden die beiden 2s-Orbitale und die p-Orbitale zu vier sp3-Hybridorbitalen
11
2 Defektzentren in Diamant
a b
Abbildung 2.1: Kristallstruktur von Diamant. (a) Das Diamantgitter weist eine ächenzentrierte
kubische Kristallstruktur mit doppelter Atombasis auf. Eine der Basen liegt im
Koordinatenursprung bei (0,0,0) · a, die andere Basis bei (1/4,1/4,1/4) · a mit
der Gitterkonstanten a = 3,57 Å. Die schwarzen Kugeln symbolisieren die Koh-
lenstoatome, die weiÿen Stäbe die Bindungen. (b) Die Kohlenstoatome ordnen
sich im Diamantgitter aufgrund der sp3-Hybridisierungen tetraedrisch an.
zusammengefügt, die für die vorliegende tetraedrische Anordnung der benachbarten Kohlenstoa-
tome verantwortlich sind (Abbildung 2.1b). Jede der vier Bindungen ist mit einem Valenzelektron
besetzt. Im Gegensatz dazu liegen bei Graphit lediglich sp2-Hybridisierungen vor. Dies führt zu
einer Anordnung der Kohlenstoatome in Schichten aus kovalent gebundenen Sechsecken, wobei
die Schichten selbst nur schwach durch Van-der-Waals Kräfte aneinander gebunden sind. Aus die-
sem Grund weist Graphit eine geringe mechanische Härte auf, wohingegen Diamant aufgrund der
sp3-Hybridisierung in Kombination mit der kleinen Gitterkonstante als das härteste natürliche
Material der Welt mit einer Härte von 10 auf der Skala nach Mohs gilt [92]. Die Bindungsstärke
ist darüber hinaus für die exzellente chemische Beständigkeit von Diamant verantwortlich. Dia-
mant reagiert erst bei hohen Temperaturen etwa mit Wassersto zu Kohlenwassersto oder kann
in Metallschmelzen gelöst werden. Wegen seiner chemischen Beständigkeit ist Diamant unter
anderem biokompatibel und somit auch für diverse medizinische Anwendungen interessant.
Da der Wärmetransport in dielektrischen Materialien über Gitterschwingungen erfolgt, weist
Diamant aufgrund der starken kovalenten Bindungen darüber hinaus eine beachtliche Wärme-
leitfähigkeit auf. Diese ist für isotopenreinen Diamant etwa achtmal so groÿ als für Kupfer, dessen
Wärmetransport wie bei Metallen üblich vornehmlich über die Elektronenbewegung im Leitungs-
band erfolgt [36]. Folglich ist Diamant als Material für verschiedentliche Hoch- und Tieftempe-
raturanwendungen bestens geeignet, Diamantkühlsysteme stellen etwa eine vielversprechende
Alternative zu Kupferkühlern in Hochleistungsrechnern oder integrierten Schaltkreisen dar.
Wird Diamant erhitzt, so steigt die Oxidationsrate in Sauerstoatmosphäre ab einer Temperatur
von 600 ◦C signikant an, ab 800 ◦C kann Diamant vollständig zu Kohlenstodioxid umgewandelt
werden. In Luftatmosphäre setzt die Oxidation erst bei höheren Temperaturen ab etwa 700 ◦C
signikant ein [93]. In Experimenten hat sich jedoch gezeigt, dass in Luftatmosphäre auch bereits
bei einer Temperatur von 450 ◦C zumindest wenige Nanometer dicke Diamantschichten oxidieren
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können. Für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben stellt dies einen nicht zu ver-
nachlässigenden Eekt dar, wie in den Kapiteln 6 und 8 noch näher erläutert wird.
Die Diamantkonguration ist thermodynamisch gesehen ein metastabiler Zustand von Kohlen-
sto. Im Vakuum beginnt Diamant ab einer Temperatur von 1200 ◦C in den thermodynamisch
stabilen Zustand Graphit überzugehen [94]. Zwischen 1200 ◦C und 2000 ◦C liegt sowohl Graphit
als auch Diamant vor, ab einer Temperatur von 2000 ◦C graphitisiert Diamant vollständig [95].
Somit kann die Diamantkonguration unter normalen Laborbedingungen bei denen Diamant-
proben gelagert oder auch optisch untersucht werden dennoch als stabil angenommen werden.
Aufgrund der ausgeführten Argumente sollten die untersuchten Diamantproben jedoch in Luft-
atmosphäre nie über 450 ◦C, in Sauerstoatmosphäre nie über 800 ◦C und im Vakuum nie über
1200 ◦C erhitzt werden, es sei denn, ein gezieltes Oxidieren oder Graphitisieren wird angestrebt.
2.1.2 Optische Eigenschaften
Die auÿergewöhnlichen optischen Eigenschaften von Diamant werden vornehmlich durch die groÿe
Bandlücke in der elektronischen Bandstruktur hervorgerufen. Im Zentrum der Brillouinzone weist
Diamant eine direkte Bandlücke mit einer Energiedierenz von 7,3 eV auf, die minimale indirek-
te Bandlücke beträgt 5,5 eV [35]. Die groÿe Bandlücke hat eine optische Transparenz beginnend
bei etwa 230 nm im ultravioletten über den gesamten sichtbaren Bereich des elektromagneti-
schen Spektrums bis weit hinein in den infraroten Spektralbereich zur Folge. Das Emissions-
und Absorptionsverhalten im transparenten Wellenlängenbereich wird vollständig durch eventu-
ell vorhandene optisch aktive Defektzentren bestimmt, die lokale Energieniveaus innerhalb der
Bandlücke ausbilden. Die Bandlücke kann aufgrund ihrer breitbandigen Ausdehnung eine Viel-
zahl von derartigen optisch aktiven Defektzentren beherbergen, auf die in Abschnitt 2.2 noch
detaillierter eingegangen wird.
Des Weiteren zeichnet sich Diamant durch seinen hohen Brechungsindex zwischen n = 2,4 bei
740 nm bis hin zu n = 2,49 bei 800 nm aus [96]. Dies bringt für quantenoptische Anwendungen
Vor- und Nachteile mit sich. Ist der Diamant von einem Medium mit niedrigerem Brechungs-
index umgeben, beispielsweise von Luft mit einem Brechungsindex von nahezu n = 1, so sorgt
das Phänomen der Totalreexion dafür, dass Licht aus der Diamantschicht kommend ab einem
kritischen Einfallswinkel von etwa 24◦ total reektiert wird. Die Totalreexion ermöglicht die
Funktionalität photonischer Strukturen wie etwa optischer Wellenleiter [97] oder auch der im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten photonischen Kristallstrukturen, auf deren Funktionsprinzip
in Kapitel 4 noch näher eingegangen wird. Andererseits wird durch die Totalreexion an der
Grenzäche Diamant/Luft die Ezienz, mit der Fluoreszenz aus dem Diamanten aufgesammelt
werden kann, gemindert. Etablierte Optimierungstechniken wie etwa das Herstellen von Fest-
körperimmersionslinsen [53, 98] oder das Strukturieren von Nanotürmen um die Lichtquellen in
Diamant herum [99, 100] können das Hindernis der Totalreexion erfolgreich umgehen und das
Aufsammeln der Fluoreszenz so optimieren. Da die in dieser Arbeit untersuchten Defektzentren
in photonische Kristallstrukturen inkorporiert werden, sind die genannten Optimierungsmetho-
den hier jedoch nicht anwendbar. Das Aufsammeln von Licht aus photonischen Kristallstrukturen
wird in Kapitel 7 thematisiert sowie angepasste Optimierungstechniken erarbeitet.
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2.1.3 Natürlicher Diamant
Bei Raumtemperatur und normalem Umgebungsdruck ist Graphit die thermodynamisch stabile
Form von kristallinem Kohlensto, Diamant wie bereits angesprochen unter Standardbedingun-
gen lediglich eine metastabile Modikation. Um auf natürliche Weise zu Diamant anstatt zu
Graphit zu kristallisieren, muss Kohlensto derart hohen Drücken und hohen Temperaturen
ausgesetzt werden, wie sie auf der Erdoberäche normalerweise nicht anzutreen sind. Adäquate
Bedingungen werden jedoch etwa bei Meteoriteneinschlägen, der Kollision von Himmelskörpern
oder auch im Erdinneren unterhalb der Kontinentalplatten erreicht. In etwa 200 km Tiefe herr-
schen Umgebungsdrücke von etwa 80 kbar und Temperaturen von 1500 ◦C vor. In diesem Parame-
terbereich ist Diamant im Phasendiagramm thermodynamisch stabil [101]. Erfolgt der Transport
zur kühleren Erdoberäche jedoch zu langsam, so graphitisiert Diamant mit der Zeit. Der Trans-
port muss folglich rasch erfolgen, nach heutigem Wissensstand ermöglicht der Vulkanismus und
die damit verbundenen unterirdischen Magmaströme das Aunden von diamanthaltigem Ge-
stein an der Erdoberäche zumindest in geeigneten Erdregionen [102].
Natürliche Diamanten mit ausreichender Reinheit für quantenoptische Experimente wurden in
der Vergangenheit bereits gefunden und erfolgreich eingesetzt, wie etwa Nanodiamanten aus
einem Meteoriten [103]. Allerdings hängt die genaue Zusammensetzung der terrestrischen Dia-
manten aufgrund der beschriebenen geologischen Entstehung vom genauen Fundort selbst in-
nerhalb einer bestimmen Mine ab und auch Diamanten aus Meteoriten unterscheiden sich je
nach Herkunft des Himmelskörpers und seiner Entstehungshistorie. Die Herstellung hochreiner
vergleichbarer Proben ist daher aus natürlichem Diamantmaterial nahezu unmöglich. Aus die-
sem Grund werden heutzutage in der quantenoptischen Grundlagenforschung fast ausschlieÿlich
synthetische Diamanten entweder in hochreiner Form oder mit kontrolliert und deterministisch
eingebauten Defekten als Ausgangsmaterial für die Probenherstellung verwendet.
2.1.4 Synthetischer Diamant
Seit 1953 ist es möglich, synthetische Diamanten zu produzieren [104]. Grundsätzlich werden
dazu zwei Verfahren eingesetzt, das HPHT-Verfahren (high-pressure high-temperature, HPHT)
sowie das Verfahren der chemischen Gasphasenabscheidung (chemical vapour deposition, CVD).
Die beiden Verfahren liefern Diamant mit unterschiedlichen, jeweils für die Herstellungsmethode
charakteristischen Eigenschaften. Im Folgenden wird ein kurzer Überblick über beide Prozesse
insbesondere im Hinblick auf die erreichbaren Diamantqualitäten gegeben.
Angelehnt an die natürliche Entstehung im Erdinneren war eines der ersten angewendeten Ver-
fahren die Herstellung bei künstlich erzeugten hohen Drücken und Temperaturen, das HPHT-
Verfahren. Bundy et al. [105] gelang damit 1955 erstmals die Herstellung der von ihnen als
man-made diamonds bezeichneten Synthesediamanten. Über Wochen wird bei diesem Verfahren
Graphit bei Drücken von mehreren Kilobar und Temperaturen von 1500 ◦C zusammengepresst
und somit die natürliche Entstehung in der Erdkruste nachempfunden. Um den industriellen
HPHT-Prozess zu beschleunigen, werden üblicherweise Metalle wie etwa Eisen, Kobalt und Ni-
ckel als Katalysatoren eingesetzt. Diese können dabei neben Graphitpartikeln in der Regel in
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Form von Carbiden als Verunreinigungen in den Diamanten gelangen. Ferner werden durch den
Einsatz der Katalysatoren vermehrt Stickstoatome (mehrere 100 ppm bis zu 3000 ppm, parts
per million, also ein Partikel unter einer Million Partikel) in das Diamantgitter eingebaut [101].
In Folge dessen erscheint der so erzeugte Diamant gelblich schimmernd. Heutzutage ist man in
der Lage, deutlich reinere HPHT-Diamant bezogen auf den unerwünschten Stickstoanteil her-
zustellen. Dazu werden während des Prozesses Stickstofänger wie etwa Aluminium oder Titan
eingesetzt [106]. Der Stickstoanteil kann so bis auf unter 0,1 ppm reduziert werden. Der Diamant
verliert dadurch das stickstotypische gelbliche Schimmern und erscheint für das menschliche Au-
ge farblos, auch wenn er unter Umständen nicht vollständig stickstofrei ist. Des Weiteren ist
zu beachten, dass der Einsatz der Stickstofängermetalle den Anteil an Einschlüssen von Me-
tallcarbiden während des Prozesses erhöht. Durch die Zugabe von Kupfer als Zersetzer für die
entstandenen Carbide kann der Eekt eingedämmt, aber nicht vollständig unterbunden wer-
den [106].
Ein anderer Ansatz wird bei der CVD-Methode verfolgt. Bei diesem Verfahren wächst der Dia-
mant auf einem Diamantsubstrat (homoepitaktisches Wachstum [107]) oder auf einem geeigneten
anderen Substrat (heteroepitaktisches Wachstum [108111]) auf. Da die Substrate eine ähnliche
Gitterkonstante wie Diamant aufweisen sollten, eignet sich hierzu insbesondere Iridium mit einer
nur um etwa 7 % abweichenden Gitterkonstante. Gitterangepasste Strukturen aus Silizium, Yt-
triumstabilisiertem Zirkonoxid und Iridium als oberster Schicht ermöglichen ein Wachstum von
einkristallinem Diamant sogar auf Wafergröÿe [111].
Das Diamantwachstum geschieht beim CVD-Prozess in der metastabilen Phase des Kohlen-
stophasendiagramms [101]. Die benötigten Kohlenstoatome werden in der Regel durch kon-
trolliertes Einleiten von gasförmigem Methan in die Wachstumskammer eingebracht. In einem
Wasserstoplasma, das meist durch einen glühenden Wolframdraht oder eine Mikrowelle erzeugt
wird, wird das Methan dissoziiert, kohlenstohaltige Moleküle lagern sich am Substrat zufällig
an. Auf der Oberäche des Substrats bildet sich anschlieÿend entweder eine unerwünschte sp2-
hybridisierte Form von Kohlensto oder der gewünschte Diamant. Das Plasma muss während
des gesamten Prozesses eine Temperatur von über 2000 K erreichen, um zusätzlich molekula-
ren Wassersto in atomaren Wassersto dissoziieren zu können. Dieser wird benötigt, um die
aufgewachsenen Schichten während des CVD-Prozesses stets partiell wieder zu zersetzen. Die
sp2-hybridisierten Schichten oxidieren dabei wesentlich stärker als die sp3-hybridisierten Schich-
ten. In Folge dessen wächst auf Dauer hochreiner Diamant auf dem Substrat auf, wohingegen
Graphit zuverlässig entfernt wird. Durch Optimierung der Gasüsse sowie des Plasmas kann ein
eektives Diamantwachstum erreicht werden [107]. An dieser Stelle sei nochmals betont, dass
beim CVD-Wachstum im Gegensatz zum HPHT-Verfahren keine bestimmte Phase im Kohlen-
stophasendiagramm erreicht werden muss, das Diamantwachstum geschieht durch die erzielte
Prozesskinetik.
Mit beiden Verfahren können prinzipiell kleine nanokristalline Diamanten, polykristalline Filme
oder auch bis zu mehrere Karat schwere Einkristalle hergestellt werden. Die mit dem jeweiligen
Verfahren erreichbare Diamantqualität unterscheidet sich jedoch in zwei entscheidenden Punk-
ten, der Reinheit sowie der vorliegenden Verspannung. CVD-Diamanten enthalten in der Regel
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weniger eingeschlossene Fremdatome. Dies liegt darin begründet, dass die zum Diamantwachstum
benötigten Gase mit heutiger Technik mit groÿer Reinheit hergestellt werden können. Folglich
sind, ein sauberer CVD-Reaktor vorausgesetzt, kaum Verunreinigungen vorhanden, die in das
Kristallgitter eingebaut werden könnten. Mehrere Mikrometer bis Millimeter dicke Diamant-
plättchen mit einem Stickstoanteil unter 5 ppb (parts per billion, also ein Partikel unter einer
Milliarde Partikel) und einem Boranteil unter 1 ppb sind kommerziell erhältlich (electronic grade
Qualität, ElementSix). Beim CVD-Wachstum können jedoch Fehler im Kristallgitter auftreten,
die zu Verspannungen führen. Im Gegensatz dazu sind HPHT-Diamanten in der Regel verspan-
nungsfrei. Die bei der Herstellung vorherrschenden Temperaturen und Drücke sorgen dafür, dass
sich die entstehenden Verspannungen unmittelbar entlasten können. In Abhängigkeit der beab-
sichtigten Anwendung ist folglich zu überlegen, welches Kristallmaterial als Ausgangsmaterial
für die Probenfertigung verwendet werden sollte. Da in dieser Arbeit Licht aus stickstobasier-
ten Defekten untersucht wird und diese Defekte durch nachträgliches gezieltes Einbringen von
Stickstoonen erzeugt werden, ist ein möglichst stickstofreier Diamant als Ausgangsmaterial
zu wählen. Daher werden in dieser Arbeit ausschlieÿlich in einem CVD-Prozess gewachsene Dia-
mantplättchen in der oben beschriebenen electronic grade Qualität verwendet.
Historisch wird Diamant in zwei Typklassen eingeteilt, je nachdem ob Stickstofremdatome
nachweisbar sind oder nicht [112114]. Typ I-Diamant zeigt eine nachweisbare Stickstokonzen-
tration. Liegen die Stickstoverunreinigungen in Form von zusammenhängenden Bereichen vor,
so spricht man von Ia-Diamant, liegen einzelne isolierte Stickstoatome vor von Ib-Diamant. Fast
alle natürlichen Diamanten sind vom Typ Ia (geschätzte 98 %), während synthetische Diaman-
ten, die mit dem HPHT-Verfahren hergestellt wurden, in der Regel vom Typ Ib sind. Können
keine Spuren von Sticksto nachgewiesen werden, so wird der Diamant als Typ II klassiziert.
Die gemessene elektrische Leitfähigkeit legt bei diesem Typ die Unterkategorien fest. Bei nicht
nachweisbarer Leitfähigkeit liegt ein IIa-Diamant vor, sonst ein Kristall vom Typ IIb. Ursache
für die Leitfähigkeit bei IIb-Material ist der Einbau von Boratomen während der Wachstums-
phase. In guten CVD-Verfahren können Diamanten vom Typ IIa zuverlässig gefertigt werden.
Es ist anzumerken, dass auch Typ II-Diamanten Stickstokonzentration von bis zu 100 ppb auf-
weisen können, da solch geringe Konzentrationen etwa in einem Infrarot-Absorptionsspektrum
nicht nachweisbar sind.
2.2 Farbzentren
Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt dargelegt, weist die elektronische Bandstruktur von
Diamant eine indirekte Bandlücke von 5,5 eV auf, die Diamantlme im Wellenlängenbereich von
230 nm bis 2,5µm transparent erscheinen lässt. Dieser Spektralbereich beinhaltet unter ande-
rem den kompletten sichtbaren Teil des elektromagnetischen Spektrums. Werden Fremdatome
in das Diamantgitter eingebaut, so bilden die entstandenen Störstellen Energieniveaus innerhalb
der Bandlücke aus. In Folge dessen kann Licht mit einer Wellenlänge innerhalb des ansonsten
transparenten Bereichs von der Defektstelle absorbiert und emittiert werden. Liegen sehr viele
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gleichartige Störstellen vor, so erscheint Diamant aufgrund des kollektiven Absorptionsverhaltens
in einer bestimmten für die eingebauten Fremdatome charakteristischen und zur Absorption kom-
plementären Farbe, daher die Bezeichnung Farbzentren für derartige Defekte.
In der Quantenphysik werden je nach konkreter Anwendung sowohl Agglomerationen von Farb-
zentren, auch Ensembles genannt, als auch Farbzentren bei sehr geringer Konzentration einge-
setzt. Können die Farbzentren isoliert adressiert werden, etwa mit einem geeigneten fokussier-
ten Laserstrahl, so spricht man von einzelnen Farbzentren. In der Vergangenheit konnte bereits
gezeigt werden, dass sich bestimmte Farbzentren für verschiedentliche quantenphysikalische An-
wendungen, wie beispielsweise als zuverlässige Einzelphotonenquellen, eignen. Eine Übersicht mit
ausgewählten Beispielen ndet sich etwa in den Literaturen [115117].
Bevor im nächsten Abschnitt auf das in dieser Arbeit untersuchte Sticksto-Fehlstellenzentrum
näher eingegangen wird, werden im Folgenden einige exemplarische Farbzentren näher vorge-
stellt, die in der Vergangenheit bereits erfolgreich in quantenphysikalischen Experimenten ein-
gesetzt wurden und immer noch im Interesse der aktuellen Grundlagenforschung sind. Diese
gehören allesamt der vierten Hauptgruppe des Periodensystems an und werden daher auch als
Gruppe-IV-Farbzentren bezeichnet.
Silizium-Fehlstellenzentrum
Im Jahre 1991 konnten Clark und Dickerson nachweisen, dass eine Emissionslinie bei 738 nm
in einer mit Silizium implantierten polykristallinen Diamantprobe eindeutig auf die Anwesen-
heit von Silizium zurückzuführen ist [118]. Heute ist bekannt, dass ein zuvor in das Diamant-
gitter eingebrachtes Siliziumatom bei Erhitzen auf Temperaturen über 800 ◦C ein Silizium-
Fehlstellenzentrum (silicon vacancy center, SiV-Zentrum) ausbilden kann. Dabei werden zwei
Kohlenstoatome des Diamantgitters durch ein Siliziumatom und eine leere Fehlstelle ersetzt.
Das Siliziumatom verortet sich auf einem Zwischengitterplatz zwischen den Positionen der ehe-
maligen Kohlenstoatome. Man spricht von einer sogenannten split vacancy-Konguration [119].
In Folge dessen weist das SiV-Zentrum eine D3d-Symmetrie auf. Wie in Abbildung 2.2a mo-
dellhaft dargestellt ist, liegen das Siliziumatom und die freien Gitterplätze entlang der 〈111〉-
Achse des Diamantgitters. Aufgrund der vorliegenden Inversionssymmetrie besitzt das Silizium-
Fehlstellenzentrum, genauso wie alle anderen Vertreter der Gruppe-IV-Farbzentren, kein per-
manentes Dipolmoment. In Folge dessen sind die Emitter immun gegen den Stark-Eekt erster
Ordnung und somit immun gegen die Verbreitung ihrer Emissionslinien durch spektrale Diu-
sion. Wie später noch detaillierter erläutert wird, stellt dieser Verbreiterungsmechanismus etwa
beim NV-Zentrum ein groÿes Problem dar. Das gezielte Einbringen von Silizium und die anschlie-
ÿende erfolgreiche Bildung eines SiV-Zentrums sind sowohl während des Diamantwachstums in
CVD-Prozessen [21,120] als auch nachträglich durch Ionenimplantation [121] möglich.
Das Emissionsspektrum weist bei Raumtemperatur eine bis hinunter zu 1 nm [120, 122] breite
Nullphononenlinie zusammen mit einem vibronischen Seitenband auf [120]. Aus diesem Seiten-
band ragen mehrere für das SiV-Zentrum charakteristische Linien im Bereich von 738 nm bis
810 nm heraus, detailliert beschrieben etwa in [123]. In verspannten Nanodiamanten variieren
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Abbildung 2.2: Das Silizium-Fehlstellenzentrum. (a) Im Diamantgitter sind zwei Kohlenstoato-
me durch ein Silizumatom und eine Fehlstelle ersetzt. Das Siliziumatom (grün)
ordnet sich auf einem Zwischengitterplatz an, sodass eine sogenannte split va-
cancy entsteht, dargestellt durch die beiden transparenten Gitterplätze. Silizi-
umatom und frei gewordene Gitterplätze liegen entlang einer der äquivalenten
〈111〉-Achsen, hier exemplarisch in der [111]-Richtung gezeichnet. (b) Das Spek-
trum bei Raumtemperatur weist eine ZPL bei 738 nm auf. Von 738 nm an begin-
nend schlieÿt sich ein phononisches Seitenband bis ins Infrarote reichend an. Die
Anregung erfolgte mit einem nicht-resonanten Laser bei 660 nm.
die spektralen ZPL-Positionen zwischen 715 nm und 835 nm [124]. Im Gegensatz dazu wur-
den aber auch SiV-Zentren mit fast identischen Wellenlängen der Nullphononenlinie in wenig
verspanntem einkristallinem Material vermessen [125, 126]. Ein wesentlicher Vorteil des SiV-
Zentrums gegenüber anderen Farbzentren ist der hohe Debye-Waller-Faktor von etwa 80 %, fast
die gesamte Photolumineszenz konzentriert sich in der ZPL. SiV-Zentren können darüber hinaus
auÿerordentlich hohe Zählraten von bis zu 6,2 ·106 Photonen/s aufweisen, ein bis dato von keinen
anderen Farbzentrum in Diamant erreichter Wert [127]. Ein typisches Raumtemperaturspektrum
eines Silizium-Fehlstellenzentrums ist in Abbildung 2.2b dargestellt.
Wird ein einzelnes SiV-Zentrum auf Flüssigheliumtemperaturen abgekühlt, so kann eine Blau-
verschiebung der Nullphononenlinie um 1 nm beobachtet werden. Des Weiteren spaltet die ZPL
in vier charakteristische Linien auf [128,129]. Aufgrund der relativen Linienintensitäten sowie des
temperaturabhängigen Verhaltens der spektralen Verschiebung der Emissionslinien kann auf die
elektronische Struktur des SiV-Zentrums geschlossen werden. Der Grundzustand ist ein Dublett
mit einer Aufspaltung von 50 GHz, der angeregte Zustand ebenfalls ein Dublett mit 260 GHz
Aufspaltung [21]. Weitere Details über die elektronische Struktur des SiV-Zentrums und das
spektrale Verhalten bei verschiedenen Temperaturen können etwa in [130] nachgelesen werden.
Werden SiV-Ensembles in nicht isotopenreinem Diamant untersucht, so kann die Feinstruktur
bis zu zwölf Linien aufweisen, da die SiV-Zentren je nach beteiligtem Siliziumisotop (28Si, 29Si
oder 30Si) bei leicht unterschiedlichen Wellenlängen emittieren [128]. Zumindest bei unverspann-
tem Diamant kann aufgrund der isotopenbedingt verschobenen Emissionswellenlängen des SiV-
Zentrums eindeutig zwischen 28Si und 29Si unterschieden werden. Diese Unterscheidung ist von
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Relevanz für die QIP, da das Isotop 29Si im Gegensatz zum herkömmlichen Isotop 28Si einen
Kernspin aufweist. Da Kernspins eine herausragende Kohärenz besitzen, ist die Kopplung des
Elektronenspins des Emitters an einen Kernspin von besonderen Interesse etwa für die Realisie-
rung von Quantenspeichern bis hin zu Quantennetzwerken [131].
Die dipolartige Emission des SiV-Zentrums ist bei Raumtemperatur linear entlang der 〈111〉-
Richtung des Diamantkristallgitters polarisiert [21, 132]. Bei Flüssigheliumtemperaturen weisen
die beiden inneren Linien weiterhin eine Polarisation entlang dieser Kristallachse auf, die äuÿe-
ren Linien eine Polarisation senkrecht dazu. Da die inneren Linien jedoch die wesentlich höheren
relativen Intensitäten aufweisen, bleibt die lineare Polarisation entlang der 〈111〉-Richtung auch
bei Flüssigheliumtemperaturen dominierend. Aufgrund dieser linearen Polarisation und den ho-
hen Zählraten ist das SiV-Zentrum ein vielversprechender Kandidat für die Verwendung als
Qubit. Wird ein externes Magnetfeld angelegt, so kann der Elektronenspin unter resonanter An-
regung mit Laserlicht unmittelbar initialisiert, kontrolliert und ausgelesen werden [131,133]. Dar-
über hinaus wurden in den vergangenen Jahren bereits optisch kontrollierte Rabi-Oszillationen,
Ramsey-Interferenzen und Hahn-Echo-Sequenzen erfolgreich demonstriert [23,134,135]. Die Ko-
härenzzeit für den Spin im Grundzustand wurde mittels coherent population trapping gemessen
und beträgt etwa T ∗2 = 45 ns [136]. Experimente bei Temperaturen im Millikelvinbereich haben
ferner gezeigt, dass die Kohärenzzeit durch weiteres Abkühlen gesteigert werden könnte [135].
Durch eine dynamische Entkopplung des Elektronenspins von der Diamantumgebung konnten
sogar Kohärenzzeiten von mehr als 10 ms erreicht werden [137].
Die charakteristische Nullphononenlinie bei 738 nm wird dem negativ geladenen SiV−-Farbzentrum
zugeordnet. Das Fehlstellenzentrum kann ferner im neutralen Ladungszustand SiV0 vorliegen mit
einer ZPL bei 946 nm [138]. In dieser Arbeit ist mit dem Bezeichner SiV-Zentrum stets das für
die Quantenoptik relevante negativ geladene Farbzentrum gemeint.
Germanium-, Zinn- und Blei-Fehlstellenzentrum
In den vergangenen Jahren wurde die Suche nach für die Quantenoptik geeigneten Farbzentren
in Diamant auf weitere Elemente der vierten Hauptgruppe ausgedehnt. Folgt man dem Peri-
odensystem, so stehen unter Silizium ferner die Elemente Germanium, Zinn und Blei in dieser
Gruppe. Seit 2015 ist ein Germanium-Komplex [139141] mit einer schmalbandigen Emissions-
linie bei etwa 602 nm, seit 2017 ein Zinn-Komplex [142] mit einer Nullphononenlinie bei etwa
619 nm und seit 2019 ein Blei-Komplex [143] mit einer Nullphononenlinie bei etwa 520 nm in den
Fokus des Interesses der QIP-Forschung gerückt.
Stand der Wissenschaft heute ist, dass ein Germaniumatom auf einem Zwischengitterplatz zwi-
schen zwei Fehlstellen ein Germanium-Fehlstellenzentrum (GeV-Zentrum) bildet. Wie auch beim
SiV-Zentrum liegt eine split vacancy-Konguration vor. Das GeV-Zentrum weist folglich ebenfalls
eine D3d-Symmetrie sowie eine dem SiV-Zentrum ähnliche Feinstruktur auf, mit einer damit ver-
bundenen Aufspaltung der ZPL in vier Linien bei Flüssigheliumtemperaturen [144]. GeV-Zentren
konnten sowohl durch Ionenimplantation mit erreichten Linienbreiten bei Raumtemperatur zwi-
schen 6 nm und 7 nm als auch durch Einbringen während des CVD-Prozesses mit Linienbreiten
19
2 Defektzentren in Diamant
zwischen 4 nm und 5 nm erzeugt werden [139]. Der Debye-Waller-Faktor beträgt etwa 60 %, die
Lebensdauer des angeregten Zustands liegt zwischen 1,4 ns und 6 ns [139,144].
Das Zinn-Fehlstellenzentrum (SnV-Zentrum) ist analog zum SiV-Zentrum aus einem Zinnatom
auf einem Zwischengitterplatz zwischen zwei Fehlstellen aufgebaut [142]. Die Symmetrie ist eben-
falls eine D3d-Symmetrie. Auch die Feinstruktur ist analog zum SiV-Zentrum und GeV-Zentrum
geartet, die Nullphononenlinie spaltet bei Flüssigheliumtemperaturen ebenso in vier Linien auf.
Das Grundzustandsdublett ist jedoch mit 850 GHz energetisch deutlich stärker aufgespalten als
dies bei den beiden anderen angesprochenen Vertretern der Hauptgruppe vier der Fall ist (zum
Vergleich: SiV-Zentrum 50 GHz [21], GeV-Zentrum 181 GHz [141]). Dadurch erhot man sich
potenziell gröÿere Spinkohärenzzeiten und eine verbesserte Eignung als Quantenspeicher. Trotz
einer im Vergleich zum SiV-Zentrum höheren Lebensdauer von etwa 5 ns weisen untersuchte
SnV-Zentren mit 530 · 103 Photonen/s (Vergleich SiV-Zentrum bei gleicher experimenteller Kon-
guration: 56 · 103 Photonen/s [126]) deutlich höhere Zählraten auf. Die Quantenezienz wird
mit etwa 0,8 angegeben (Vergleich SiV-Zentrum: bis zu 0,3). Die Linienbreiten bei Raumtempe-
ratur bewegen sich mit 6 nm in der Gröÿenordnung derer des GeV-Zentrums [142].
Das Blei-Fehlstellenzentrum (PbV-Zentrum) ist analog aus einem Bleiatom auf einem Zwischen-
gitterplatz zwischen zwei Fehlstellen aufgebaut [143]. Die Symmetrie ist ebenfalls eine D3d-
Symmetrie. Auch die Feinstruktur ist analog zu den anderen Gruppe-IV-Farbzentren geartet,
die Nullphononenlinie spaltet bei Flüssigheliumtemperaturen ebenso in vier Linien auf. Das
Grundzustandsdublett ist sogar mit 5700 GHz energetisch noch stärker aufgespalten als dies
beim SnV-Zentrum der Fall ist. Sättigungsmessungen geeigneter einzelner Emitter sowie Bestim-
mungen der Quantenezienz stehen für das PbV-Zentrum nach heutigem Stand noch aus.
Eine Hürde zumindest bei der Herstellung von SnV-Zentren stellen jedoch die erforderlichen Be-
dingungen zur Erzeugung der Farbzentren dar, die Proben müssen hierzu unter anderem Tem-
peraturen von 2100 ◦C ausgesetzt werden [142]. Damit Diamant bei diesen hohen Temperaturen
nicht wie üblich graphitisiert, müssen Drücke von etwa 77 kbar in einer Wasserstoatmosphäre
eingehalten werden. Über diese technische Möglichkeit verfügen aktuell nur wenige Forschungs-
einrichtungen. Ein Erhitzen auf die sonst etwa für die Erzeugung von SiV-Zentren üblichen
1200 ◦C hat beispielsweise bei SnV-Zentren viele störende Nebenlinien zwischen 595 nm und
646 nm zur Folge und bewirkt mitunter eine zwar Lebensdauer-begrenzte, aber inhomogen ver-
breiterte Nullphononenlinie [145].
2.3 Das Sticksto-Fehlstellenzentrum
Bereits 1971 wurde das erste Spektrum eines Ensembles von NV-Zentren publiziert [146], ehe
Davies und Hamer 1976 der Nachweis gelungen ist, dass die Emission von Licht bei einer Wel-
lenlänge von 637 nm auf das NV-Zentrum zurückzuführen ist [46]. Heute ist bekannt, dass das
Sticksto-Fehlstellenzentrum aus einer Gitterfehlstelle und einem Stickstoatom besteht, das ein
Kohlenstoatom im Diamantgitter ersetzt (Abbildung 2.3a). Das Stickstoatom und die Fehl-
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Abbildung 2.3: Das Sticksto-Fehlstellenzentrum. (a) Im Diamantgitter besetzt ein Stickstoa-
tom die Gitterposition eines Kohlenstoatoms (rot). Ein benachbarter Gitterplatz
bleibt frei. Die vorliegende Symmetrie ist daher eine C3v-Symmetrie. Stickstoa-
tom und frei gewordener Gitterplatz liegen entlang einer der äquivalenten 〈111〉-
Achsen, hier exemplarisch in der [111]-Richtung gezeichnet. (b) Das Spektrum
bei Raumtemperatur weist eine Nullphononenlinie bei 637 nm auf. Von 637 nm
an beginnend schlieÿt sich ein phononisches Seitenband spektral bis über 800 nm
reichend an. Die Anregung erfolgte mit einem Laser bei 532 nm.
des Diamantgitters orientiert. Das NV-Zentrum weist daher eine C3v-Symmetrie auf.
Um ein NV-Zentrum erzeugen zu können, muss zunächst ein Stickstoatom im Diamanten vor-
handen sein. Einige Diamanttypen weisen bereits von Natur aus einen mehr oder weniger hohen
Anteil an Sticksto auf (Typ I). Ist der Diamant hingegen nahezu stickstofrei (Typ II), so kann
dennoch Sticksto zum einen nach der Diamantherstellung durch Ionenimplantation eingebracht
werden [147]. Des Weiteren besteht die Möglichkeit, Stickstoatome auch bereits während des
Diamantwachstums im CVD-Prozess in der gewünschten Konzentration zu inkorporieren [148].
Wird der mit Fremdatomen versehene Diamant anschlieÿend für mehrere Stunden auf Tempe-
raturen von mindestens 600 ◦C erhitzt, so werden vorhandene Fehlstellen im Gitter beweglich
und diundieren auf einen Gitterplatz neben dem Stickstoatom. Auf diese Art und Weise wird
ein NV-Zentrum gebildet, nach Abkühlen der Probe ist es als stabil anzusehen [46]. Die dazu
benötigten Fehlstellen sind üblicherweise bereits im Diamant vorhanden, können aber auch etwa
durch Elektronenbeschuss erzeugt werden [147].
Das Spektrum eines NV-Zentrums weist neben der Nullphononenlinie bei 637 nm zusätzlich breite
phononische Seitenbande auf. In Emission reichen diese bei der ZPL-Wellenlänge beginnend über
150 nm weit in den nahinfraroten und in Absorption entsprechend in den blauen Spektralbereich
hinein. In Abbildung 2.3b ist ein Raumtemperaturspektrum eines NV-Zentrums dargestellt. Man
erkennt, dass der Groÿteil der Emission in das phononische Seitenband emittiert wird, nur etwa
2− 4 % der Photonen werden in die Nullphononenlinie abgestrahlt [149,150]. Ein ähnliches Ver-
halten würde auch ein Absorptionsspektrum zeigen, neben der Absorption bei der ZPL würden
noch mehrere Absorptionsbande hin zu kürzeren Wellenlängen zu beobachten sein.
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Der Debye-Waller-Faktor von Dw = 2 − 4 % hängt direkt mit dem hohen Huang-Rhys-Faktor
von S ≈ 3,76 für das NV-Zentrum über die Relation Dw = exp(−S) zusammen. Der Huang-
Rhys-Faktor gibt die Stärke der Kopplung des optischen Übergangs an Gitterschwingungen an.
Ein hoher Huang-Rhys-Faktor bedeutet folglich, dass die Emission und Absorption von Photo-
nen stark mit der Emission und Absorption von Phononen und somit einem stark ausgeprägten
vibronischen Seitenband einhergeht. Weitere Details zur vibronischen Struktur des NV-Zentrums
sowie dessen Modellierung mithilfe des Modells von Huang-Rhys können etwa in [151] nachgele-
sen werden. Die scharf begrenzte ZPL und die typischen wohldenierten vibronischen Seitenbän-
der lassen darüber hinaus darauf schlieÿen, dass die strahlenden Übergänge zwischen diskreten
Energieniveaus so tief innerhalb der Bandlücke des Diamanten erfolgen, dass Valenzband und
Leitungsband keinen groÿen Einuss mehr haben.
Das NV-Zentrum weist darüber hinaus noch eine weitere Nullphononenlinie im infraroten Bereich
des elektromagnetischen Spektrums bei 1042 nm auf [152]. Die Emissionsstärke im Infraroten be-
trägt jedoch lediglich 0,1 % der Emissionsstärke des NV-Zentrums im sichtbaren Bereich [153].
Ursache für die schwächere Emission ist die elektronische Struktur des NV-Zentrums und die
damit verbundenen Übergangswahrscheinlichkeiten für die strahlenden Übergänge, auf die im
weiteren Verlauf des Kapitels noch im Detail eingegangen wird.
Bei Flüssigheliumtemperaturen weist die Nullphononenlinie eine im Vergleich zu Raumtempera-
tur reduzierte Linienbreite auf. Ursache hierfür ist, dass die für die homogene Linienverbreiterung
verantwortlichen Mechanismen, insbesondere der Jahn-Teller-Eekt, bei abnehmender Tempera-
tur an Einuss verlieren [146,154]. Die Linienbreite der ZPL weist eine natürliche untere Schranke
auf, die sogenannte natürliche Linienbreite. Nach der Heisenbergschen Unbestimmtheitsrelation
∆ν · T ≥ 2π hängt die Mindestbreite unmittelbar von der Lebensdauer des angeregten Zustands
ab. Eine typische Lebensdauer von T = 12 ns hat eine natürliche Linienbreite von ∆ν = 13 MHz
zur Folge. Unter resonanter Anregung konnte eine Linienbreite in dieser Gröÿenordnung bereits
experimentell bestätigt werden [155]. Da der Anteil der in die Nullphononenlinie emittierten
Photonen an der Gesamtemission von deren Breite unberührt bleibt, hebt sich die ZPL bei kal-
ten Temperaturen deutlicher vom Seitenband ab als bei Raumtemperatur. Auf die wichtigsten
Mechanismen der Linienverbreiterung wird in Abschnitt 2.3.5 noch näher eingegangen.
Zwei optisch aktive Ladungszustände des Sticksto-Fehlstellenzentrums sind bekannt. Der bisher
beschriebene Zustand mit einer Nullphononenlinie bei 637 nm bezeichnet das negativ geladene
NV-Zentrum. Zusätzlich kann auch ein neutraler Ladungszustand vorliegen mit einer ZPL bei
575 nm [49,156]. Aufgrund der spektralen Lage der jeweiligen Nullphononenlinie kann eindeutig
zwischen den beiden Ladungszuständen unterschieden werden. Das NV-Zentrum vermag zwar
in beiden Ladungszuständen einzelne Photonen zu emittieren, das negativ geladene Zentrum
zeichnet sich jedoch durch seine auÿerordentlich lange Spinkohärenzzeit von mehr als einer Se-
kunde aus [62, 63]. Darüber hinaus kann der Elektronenspin, wie in den folgenden Abschnitten
des Kapitels noch näher erläutert wird, sogar bei Raumtemperatur initialisiert, kontrolliert und
ausgelesen werden [157,158]. Im Folgenden wird aufgrund der vielversprechenden Eigenschaften
eine Einschränkung auf das negativ geladene Zentrum getroen. Dieses wird in dieser Arbeit
























Abbildung 2.4: (a) Molekülorbitalmodell des NV-Zentrums. Im Grundzustand sind die beiden
A1-Molekülorbitale mit je zwei gepaarten Elektronenspins besetzt, die beiden E-
Orbitale mit je einem Elektronenspin. Im angeregten Zustand ist ein weiteres
Elektron in das E-Orbital energetisch angehoben. (b) Modell der elektronischen
Energieniveaus mit einem 3A-Grundzustand und einem angeregten 3E-Zustand
des Triplettsystems sowie einem 1A-Zustand und einem 1E-Zustand des Singu-
lettsystems. Die roten Pfeile stellen die optisch erlaubten strahlenden Übergänge
dar, gestrichelte schwarze Pfeile nicht-strahlende Übergänge.
2.3.1 Elektronische Struktur
Die elektronische Struktur des NV-Zentrums wird durch die sechs beteiligten Elektronen be-
stimmt. Wie anhand der Kristallstruktur in Abbildung 2.3a zu erkennen ist, weist das Stickstof-
fatom drei direkte Bindungen zu benachbarten Kohlenstoatomen auf. Von den fünf Elektronen
des Stickstoatoms sind somit noch zwei Elektronen verfügbar. Drei weitere Elektronen werden
durch die aufgrund der Fehlstelle ungesättigten Bindungen bereitgestellt. Das sechste Elektron
stammt von einem benachbarten Donator [153].
ESR-Spektren legten bereits 1978 nahe, dass das NV-Zentrum einen 3A-Zustand (A-Symmetrie,
nicht entartet) aufweisen muss [49]. Heute gilt als gesichert, dass dieser 3A-Zustand der Grund-
zustand des NV-Zentrums ist [159161]. Im Molekülorbitalmodell besetzen die sechs Elektronen
zwei A1-Molekülorbitale, zur Unterscheidung im Folgenden wie in der Literatur üblich mit a1
und a
′
1 bezeichnet, und zwei energetisch entartete E-Molekülorbitale (E-Symmetrie, doppelt
entartet), im Folgenden mit ex bzw. ey bezeichnet. Im Grundzustand werden die Energieni-
veaus derart besetzt, dass die beiden A1-Molekülorbitale mit je zwei gepaarten Elektronenspins
gefüllt sind und zwei ungepaarte Spins die beiden E-Orbitale besetzen (Abbildung 2.4a). Der
Gesamtspin beträgt dementsprechend S = 1. Die Annahme eines solchen Molekülorbitalmodells
für das NV-Zentrum wurde in der Vergangenheit sowohl durch ESR-Messungen als auch ab
initio-Untersuchungen bestätigt. Während die Energieniveaus a1, ex und ey tief innerhalb der
Bandlücke liegen, verorten die meisten ab initio-Untersuchungen das unterste Molekülorbital a
′
1
innerhalb des Valenzbandes [162164].
Neben dem 3A-Grundzustand weist das NV-Zentrum einen angeregten 3E-Zustand auf, der eben-
falls durch ESR-Messungen nachgewiesen werden konnte [154]. Im Molekülorbitalmodell kann
man sich den angeregten Zustand so vorstellen, dass ein Elektron vom a1-Orbital in das Orbi-
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tal ex oder ey energetisch angehoben ist (Abbildung 2.4a). Der optisch erlaubte Übergang vom
angeregten 3E-Zustand in den 3A-Grundzustand stellt die im Spektrum beobachtete Nullpho-
nonenlinie bei 637 nm dar. Neben diesen beiden Triplettzuständen wurden bereits 1978 zwei
Singulettzustände 1E und 1A durch gruppentheoretische Überlegungen vorhergesagt [49] und
2008 durch Rogers et al. [152] experimentell bestätigt. Die beiden Singulettzustände liegen ener-
getisch zwischen Grundzustand und angeregtem Zustand des Triplettsystems. Die Ausmessung
von Verspannungen entlang der verschiedenen kristallograschen Achsen hat gezeigt, dass der
1A-Zustand energetisch oberhalb des 1E-Zustands liegen muss [153]. Der optisch erlaubte Über-
gang von 1A nach 1E stellt die Nullphononenlinie des Infrarotübergangs bei 1042 nm dar.
Es bleibt noch anzumerken, dass im Molekülorbitalmodell das Orbital a
′
1 sowohl im Grundzu-
stand als auch im angeregten Zustand stets voll besetzt ist. Folglich genügt es, die elektronische
Struktur ohne das a
′
1-Orbital zu betrachten. Alle Zustände des NV-Zentrums können mithilfe
der Besetzung der verbliebenen Molekülorbitale in der Bandlücke beschrieben werden.
Feinstruktur der Triplettzustände bei Flüssigheliumtemperaturen
Sowohl der Grundzustand als auch der angeregte Zustand besitzen bei Flüssigheliumtempera-
turen eine durch Spin-Spin-Wechselwirkung, Spin-Bahn-Wechselwirkung und auch lokale Ver-
spannungen im Material bedingte Feinstruktur. Dabei sind lediglich Verspannungen senkrecht
zur 〈111〉-Symmetrieachse des NV-Zentrums relevant, da Verspannungen parallel zur Symme-
trieachse alle Energieniveaus gleichermaÿen verschieben und somit keine relative Verschiebung
der Energieniveaus zur Folge haben. Der angeregte 3E-Zustand wird zunächst wie in Abbil-
dung 2.5 dargestellt durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung in Richtung der Symmetrieachse des
NV-Zentrums um eine äquidistante Aufspaltung λ in drei Energieniveaus E, E
′
sowie (A1, A2)
aufgespalten, die alle zweifach entartet sind. Darüber hinaus werden die Energieniveaus zusätz-
lich durch die Spin-Spin-Wechselwirkung um ein Vielfaches von De weiter aufgespalten und
die Entartung des (A1, A2)-Zustandes aufgehoben. Die Energieniveaus A1 und A2 werden da-
zu um ∆ energetisch angehoben bzw. abgesenkt. Transversale Verspannungen heben schlieÿlich
die Entartung der Energieniveaus vollständig auf. Die sechs Energieniveaus gruppieren sich in
zwei Orbitalzweige Ex und Ey, die jeweils drei Spinprojektionszustände Sx, Sy bzw. Sz enthal-
ten. Der Aufspaltungsparameter δ zwischen den beiden Orbitalzweigen ist dabei ein geeignetes
Maÿ für die Stärke der Transversalverspannung in der Nähe des NV-Zentrums [165, 166]. Für
unverspannten Diamant liegt dieser Parameter im Bereich weniger Gigahertz. Mit zunehmender
Verspannung nimmt δ jedoch zu, Werte bis über 20 GHz wurden gemessen. Es wurden sogar zwei
Verspannungsparameter vorhergesagt und experimentell bestätigt, bei denen Niveaus des unte-
ren Orbitalzweiges Ey kreuzen. Im oberen Orbitalzweig liegt eine derartige Kreuzung hingegen
nicht vor [165,166].
Die Aufspaltung des 3A-Grundzustands ist hauptsächlich durch die Spin-Spin-Wechselwirkung
festgelegt. Die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist hier nachgewiesenermaÿen sehr schwach, die da-
durch hervorgerufene Aufspaltung vernachlässigbar klein [167]. Die Spin-Spin-Wechselwirkung


































Abbildung 2.5: Feinstruktur bei Flüssigheliumtemperaturen. Der angeregte 3E-Zustand wird
durch Spin-Bahn-Wechselwirkung, Spin-Spin-Wechselwirkung sowie transversa-
le Verspannungen aufgespalten. Die vorliegenden sechs Energieniveaus mit den
Spinprojektionen Sx, Sy bzw. Sz lassen sich in zwei Orbitalzweige Ex und
Ey gruppieren. Für gering verspannten Diamant wurden folgende exemplari-
sche Werte für die Aufspaltungsparameter gemessen: λ = 5,3 GHz, De =
1,42 GHz, ∆ = 1,55 GHz [165]. Der 3A-Grundzustand wird aufgrund der Spin-
Spin-Wechselwirkung um Dg = 2,88 GHz aufgespalten [49]. Die Spin-Bahn-
Wechselwirkung ist hier vernachlässigbar klein. Transversale Verspannungen he-
ben die Entartung vollständig auf, sodass im Grundzustand drei Energieniveaus
mit den zugehörigen Spinprojektionen Sx, Sy bzw. Sz vorliegen. Der Abstand der
einzelnen Energieniveaus ist in der Abbildung nicht maÿstabsgetreu dargestellt.
artet. Die zugehörige Aufspaltung beträgt Dg = 2,88 GHz [49]. Erst eine zusätzlich vorliegende
transversale Verspannung im Diamantgitter kann die Entartung aufheben. Im Grundzustand lie-
gen somit drei Energieniveaus mit den drei Spinprojektionen Sx, Sy bzw. Sz vor.
Feinstruktur der Triplettzustände bei Raumtemperatur
Um beim angeregten 3E-Zustand einen Zusammenhang zwischen der Aufspaltung bei Flüssighe-
liumtemperaturen und Raumtemperatur herstellen zu können, muss berücksichtigt werden, dass
zwischen den sechs Energieniveaus nicht-strahlende Übergänge unter der Beteiligung von Phono-
nen stattnden. Dadurch erfolgt stets eine energetische Mittellung zwischen einzelnen Energieni-
veaus. Bei Flüssigheliumtemperaturen ist diese Mittelung noch recht klein, daher erhält man hier
sechs getrennte Energieniveaus. Bei Raumtemperatur führt die angesprochene Mittellung hin-
gegen zu einer Aufspaltung, die nur noch den Einuss der Spin-Spin-Wechselwirkung erkennen
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Abbildung 2.6: Entwicklung der Feinstruktur bei Zunahme der Temperatur. Vermittelt durch
nicht-strahlende Übergänge unter der Beteiligung von Phononen ndet zwischen
Energieniveaus des angeregten 3E-Zustands eine mit steigender Temperatur zu-
nehmend relevanter werdende energetische Mittellung statt. Bei Raumtemperatur
liegen schlieÿlich im angeregten Zustand statt der sechs nur noch drei Energie-
niveaus vor. Der angeregte Zustand spaltet stets um De = 1,42 GHz auf [168].
Der 3A-Grundzustand ist weiterhin durch die Spin-Spin-Wechselwirkung domi-
niert und wird dadurch um Dg = 2,87 GHz aufgespalten [51]. Der Abstand der
einzelnen Energieniveaus ist in der Abbildung nicht maÿstabsgetreu dargestellt.
lässt, die Spin-Bahn-Wechselwirkung spielt keine Rolle mehr [56,165]. Bei Raumtemperatur hat
auch der Grad der Verspannung keinen Einuss mehr auf die Feinstruktur, unabhängig vom ver-
wendeten Diamanten liegen stets zwei Energieniveaus mit einer Aufspaltung von De = 1,42 GHz
vor [168]. Das obere Niveau ist dabei zweifach entartet. Der Übergang von Flüssigheliumtempe-
raturen zu Raumtemperatur ist in Abbildung 2.6 skizziert.
Der Grundzustand behält beim Übergang zu Raumtemperatur seine Levelstruktur bei. Die Spin-
Spin-Wechselwirkung dominiert weiterhin die Aufspaltung, die Entartung des obersten Energie-
niveaus wird weiterhin durch lokale transversale Verspannungen (falls vorhanden) aufgehoben.
Die Aufspaltung aufgrund der Spin-Spin-Wechselwirkung ist mit Dg = 2,87 GHz leicht geringer
als bei Flüssigheliumtemperaturen (Dg = 2,88 GHz) [51]. Dem unteren Niveau ist die Spinprojek-
tion ms = 0 (entspricht Sz bei Flüssigheliumtemperaturen) zugeordnet und dem oberen Niveau
die Spinprojektion ms = ±1 (entspricht Sx bzw. Sy bei Flüssigheliumtemperaturen).
2.3.2 Spinpolarisation
Vom angeregten 3E-Zustand in den 3A-Grundzustand sind gemäÿ dem Energieniveauschema
in Abbildung 2.5 für Flüssigheliumtemperaturen sechs mögliche spinerhaltende ZPL-Übergänge
möglich. Zusätzlich können auch ZPL-Übergänge unter Wechsel der Spinprojektion stattnden.
Bei kontinuierlicher nicht-resonanter Anregung können jedoch selbst durch hochauösende Pho-
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Abbildung 2.7: Modellhafte Darstellung der Übergänge beim NV-Zentrum. (a) Bei Flüssigheli-
umtemperaturen und kontinuierlicher Anregung sind in Photolumineszenzspek-
tren zwei dominante ZPL-Übergänge bei 637 nm (rote Pfeile) zu beobachten.
Zusätzlich kann ein weiterer Übergang zwischen den beiden Singulettzuständen
beobachtet werden, der der Infrarot-ZPL bei 1042 nm (dunkelroter Pfeil) zuge-
schrieben werden kann. Die schwarzen Pfeile stellen nicht-strahlende Übergänge
dar. Gestrichelte schwarze Pfeile symbolisieren Übergänge mit geringerer und die
durchgezogenen schwarzen Pfeile Übergänge mit höherer Wahrscheinlichkeit. (b)
Bei Raumtemperatur ist bei 637 nm lediglich ein ZPL-Übergang zu beobachten.
Die angegebenen Lebensdauern für das Singulettsystem wurden von Robledo
et al. [52] gemessen, die Lebensdauern für das Triplettsystem von Batalov et
al. [165]. Der Abstand der einzelnen Energieniveaus ist nicht maÿstabsgetreu.
tolumineszenzspektroskopie nur zwei dominante ZPL-Übergänge beobachtet werden. Ursache
hierfür ist zum einen, dass Übergänge unter Wechsel der Spinprojektion sehr unwahrscheinlich
sind und somit eine sehr geringe Intensität aufweisen [169, 170]. Des Weiteren ist hierfür das
Phänomen der Spinpolarisation verantwortlich, das im Folgenden näher erläutert wird.
Strahlende und nicht-strahlende Übergänge
Bei nicht-resonanter Anregung des NV-Zentrums, etwa mit einem grünen Laser bei 532 nm,
werden zunächst wie in Abbildung 2.7 modellhaft dargestellt höhere phononische Schwingungs-
moden angeregt, die in den 3E-Zustand relaxieren. Neben den strahlenden ZPL-Übergängen
in den 3A-Grundzustand erlaubt die Spin-Bahn-Wechselwirkung jedoch auch nicht-strahlende
Übergänge in den 1A-Zustand. Ein solcher Wechsel zwischen Triplettsystem und Singulettsys-
tem wird als intersystem crossing bezeichnet. Die Übergangsraten in das Singulettsystem hängen
stark von der vorliegenden Spinprojektion ab. Übergänge aus den Energieniveaus des angeregten
3E-Zustands mit Spinprojektion Sx bzw. Sy in das Singulettsystem sind um vier Gröÿenord-
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nungen wahrscheinlicher als Übergänge aus Energieniveaus mit Spinprojektion Sz [169,171]. Die
Population des 1A-Zustands zerfällt nach sehr kurzer Zeit in den 1E-Zustand, entweder strah-
lend unter Aussendung von Photonen die der infraroten ZPL bei 1042 nm zugeordnet werden
oder auch nicht-strahlend. Der 1E-Zustand zerfällt wiederum weiter in den 3A-Grundzustand
des Triplettsystems. Für alle Übergänge vom Singulettsystem zurück in den Grundzustand des
Triplettsystems gilt, dass die Wahrscheinlichkeit eines Übergangs in die Spinprojektion Sz des
Grundzustands des Triplettsystems etwa viermal bis sechsmal so groÿ ist als die eines Übergangs
in die Spinprojektion Sx bzw. Sy [170, 172]. Der Zerfall des angeregten 3E-Zustands über nicht-
strahlende Kanäle durch das Singulettsystem ist folglich nicht spinerhaltend. Nach mehreren
optischen Zyklen wird der Spin in der Spinprojektion Sz polarisiert. Auch bei Raumtemperatur
ndet analog dazu nach mehreren optischen Zyklen eine Spinpolarisation im ms = 0-Zustand
statt. Dieser Vorgang kann leicht mithilfe von Abbildung 2.7 in Analogie zu den dargelegten
Übergängen bei tiefen Temperaturen nachvollzogen werden. Experimentell konnte bereits ge-
zeigt werden, dass nach wenigen Anregungs- und Zerfallszyklen Spinpolarisationen von mehr als
80 % unter nicht-resonanter Anregung erreicht werden können [26,52].
Eine erste direkt ersichtliche Konsequenz der Spinpolarisation ist, dass nur optische Übergän-
ge mit Spinprojektion ms = 0 bzw. Sz zyklisch getrieben werden können. Des Weiteren sind
von den sechs spinerhaltenden strahlenden ZPL-Übergängen bei tiefen Temperaturen nur die
beiden zur Spinprojektion Sz gehörenden Übergänge in Photolumineszenzspektren dominant.
Da die energetische Aufspaltung der beiden zur Spinprojektion Sz gehörenden Energieniveaus
durch den Verspannungsparameter δ festgelegt ist, sind bei unverspanntem Diamant die beiden
zu Sz gehörenden Energieniveaus entartet. In einem Spektrum lässt sich folglich sogar nur ei-
ne einzige Emissionslinie unter nicht-resonanter, kontinuierlicher Laseranregung beobachten. Bei
verspanntem Diamant mit δ > 0 hingegen wird die Entartung aufgehoben und man beobachtet
bei hinreichend auösender Photolumineszenzspektroskopie eine gespaltene Nullphononenlinie.
Da die Stärke der Aufspaltung der betroenen Energieniveaus direkt von dem transversalen Ver-
spannungsparameter δ abhängt, kann die gemessene spektrale Aufspaltung etwa genutzt werden,
um eine Aussage über den transversalen Verspannungsgrad des Diamanten zu treen.
Den beiden beschriebenen Spektrallinien, die zu den ZPL-Übergängen aus den Spinprojektio-
nen Sz der Orbitalzweige Ex bzw. Ey heraus in den 3A-Grundzustand gehören, können zwei
Übergangsdipole zugeordnet werden [173]. Diese sind senkrecht zueinander in der (111)-Ebene
ausgerichtet, die wiederum orthogonal zur 〈111〉-Symmetrieachse des NV-Zentrums orientiert
ist. Bei unverspanntem Diamant zeigen die beiden NV-Dipole in festgelegte kristallograsche
Richtungen und haben die gleiche Stärke. Die gemessenen Intensitäten sind jedoch davon abhän-
gig, welcher Schnitt durch das Diamantgitter die Probenoberäche bildet. So können etwa trotz
gleicher Stärke dennoch unterschiedliche Dipolintensitäten mit einem vertikal über der Probeno-
beräche positionierten Objektiv detektiert werden. Bei verspanntem Diamant hingegen sind die
beiden Dipole üblicherweise in andere beliebige Richtungen innerhalb der (111)-Ebene verdreht
und auch ihre relative Stärke zueinander kann sich unterscheiden [174]. Somit ergeben sich im
Allgemeinen komplexere Polarisationsmuster als beispielsweise beim SiV-Zentrum.
Hierbei ist anzumerken, dass ein NV-Zentrum für diverse quantenphysikalische Anwendungen un-
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unterscheidbare Photonen emittieren sollte. Bei verspanntem Diamant ist dabei die aufgespaltene
ZPL ein Hindernis. Eine Idee zur Lösung des Problems ist, durch Polarisation des Anregungs-
lichts genau einen der Übergangsdipole zu adressieren und somit alle emittierten Photonen in den
zugehörigen Teil der aufgespaltenen ZPL zu konzentrieren [71]. Hierbei ist zu beachten, dass die
beiden Dipole zwar in Emission senkrecht zueinander polarisiert sind, dies jedoch in Absorption
nicht mehr vollständig der Fall ist [173]. Ursache hierfür kann unter anderem eine Mischung der
Besetzung der Orbitalzweige Ex und Ey des angeregten Zustands vermittelt durch Phononen sein.
Lebensdauern
Da sich die Wahrscheinlichkeiten für die nicht-strahlenden Übergänge vom angeregten 3E-Zustand
in den 1A-Zustand je nach Spinprojektion unterscheiden, werden für die einzelnen Energieniveaus
des angeregten 3E-Zustands unterschiedliche Lebensdauern erwartet. Zunächst werden im Fol-
genden die Lebensdauern bei Raumtemperatur diskutiert. Nach heutigem Wissensstand beträgt
die nicht-strahlende Übergangsrate für den angeregten ms = ±1-Zustand in den 1A-Zustand bis
zu 50 % der strahlenden Zerfallsrate über die Nullphononenlinie, die für beide Spinprojektionen
gleich groÿ ist [169]. Die nicht-strahlende Übergangsrate aus dem angeregten ms = 0-Zustand
in das Singulettsystem ist dagegen sehr klein. Aufgrund der höheren Gesamtzerfallsrate weist
der angeregte ms = ±1-Zustand folglich eine kleinere Lebensdauer als der ms = 0-Zustand auf.
Die experimentell bestimmten Lebensdauern in Volumenmaterial variieren in der Literatur zwi-
schen 12,0 ns und 13,7 ns für die Spinprojektion ms = 0 und zwischen 7,3 ns und 7,8 ns für die
Spinprojektion ms = ±1 [53,165,175]. Aufgrund der geringeren lokalen optischen Zustandsdichte
wurden in Nanodiamanten etwa doppelt so groÿe Lebensdauern gemessen als in Volumenmate-
rialproben [176]. Konträr dazu ist die Lebensdauer des angeregten Zustands in Systemen mit
höherer lokaler Zustandsdichte, wie etwa in geeigneten Resonatoren, verkürzt [79].
Robledo et al. [53] konnten nachweisen, dass sich die Lebensdauer des 1E-Zustands von 200 ns
bei Raumtemperatur bei Abkühlen auf Flüssigheliumtemperaturen auf 380 ns verlängert. Die Le-
bensdauer des 1A-Zustands bewegt sich hingegen sowohl bei Raumtemperatur als auch bei tiefen
Temperaturen in der Gröÿenordnung ≤ 1 ns [175, 177]. Für die Spinprojektion Sz des Triplett-
systems wurde ebenfalls die Lebensdauer bei Flüssigheliumtemperaturen gemessen, die Werte
liegen zwischen 10 ns und 11 ns [175, 178]. Die Lebensdauer der Spinprojektion ms = 0 bzw. Sz
nimmt folglich mit sinkender Temperatur ab. Das Verhalten der Lebensdauern der ms = ±1-
Zustände (Sx/Sy-Zustände) des Triplettsystems bei kleiner werdenden Temperaturen ist sehr
komplex, man erwartet bei Flüssigheliumtemperaturen aufgrund theoretischer Überlegungen für
jedes Unterlevel eine von der Symmetrie abhängige Lebensdauer [151].
Die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Lebensdauern wurden bei nicht-resonanter Anregung
mit einem gepulsten Laser bei 532 nm in einem TCSPC-Prozess gemessen (Kapitel 5). Ein ein-
zelner Laserpuls weist zwar nur eine Breite von 130 ps auf und ermöglicht daher nicht das mehr-
malige Durchlaufen des optischen Zyklus, ist jedoch die Repetitionsrate hoch im Vergleich zur
Kohärenzzeit, so wird dennoch eine hinreichende Spinpolarisation erreicht. Die gemessenen Le-
bensdauern sind somit stets von der Lebensdauer des ms = 0-Zustands (Sz-Zustands) dominiert.
29
2 Defektzentren in Diamant
a








1 6 0 x 1 0 3
n m s = 0









Z e i t  i n  n s
n m s = 0 - n m s = + 1
L a s e r  a n
b









L a s e r  a n
n m s = 0 - n m s = + 1









x 1 0 3
Abbildung 2.8: Zeitaufgelöste Photolumineszenzkurven eines NV-Ensembles bei Flüssighelium-
temperaturen. (a) Ein nicht-resonanter Laser bei 532 nm wird zum markierten
Zeitpunkt t0 = 150 ns zur optischen Spinauslese eingeschaltet und die Fluores-
zenz nach erfolgter Präparation des Elektronenspins in der Spinprojektionms = 0
(rote Kurve) sowie ms = +1 (schwarze Kurve) detektiert. Die Photonen werden
in mehreren Durchläufen gezählt und aufaddiert. Die Dierenz der beiden Fluo-
reszenzkurven ist als blaue Kurve dargestellt mit einem Zoom in (b).
2.3.3 Spinauslese und Spinmanipulation
Ist der Spinzustand eines NV-Zentrums unbekannt, so kann rein optisch durch Detektion der un-
ter Laseranregung emittierten Photonen entschieden werden, welcher Spinzustand vorliegt. Mög-
lich ist dies aufgrund des beschriebenen intersystem crossing zwischen Triplett- und Singulett-
system. Wie bereits dargelegt wurde, ist die nicht-strahlende Übergangsrate in den 1A-Zustand
aus dem angeregten 3E-Zustand mit Spinprojektion ms = 0 sehr klein gegenüber der Über-
gangsrate aus dem angeregten 3E-Zustand mit Spinprojektion ms = ±1. Die Wahrscheinlichkeit
für ein intersystem crossing hängt folglich vom konkret vorliegenden Spinzustand ab. Während
der sehr langen Lebensdauer des 1E-Zustands von 200 ns bei Raumtemperatur bzw. 380 ns bei
Flüssigheliumtemperaturen kann das NV-Zentrum keine weiteren optischen Zyklen durchlaufen
und folglich keine Photonen emittieren. Die mittlere Anzahl der in einem bestimmten Zeitfenster
detektierten Photonen ist folglich bei Vorliegen der Spinprojektion ms = ±1 geringer als bei
Spinprojektion ms = 0. Je gröÿer dabei die Dierenz der in einem bestimmten Zeitfenster jeweils
detektierten Photonenanzahl ist, desto zuverlässiger können die Spinprojektionen unterschieden
werden. Die Fluoreszenz wird aber selbst bei Präparation im ms = ±1-Zustand aufgrund der
weiterhin stattndenden ZPL-Übergänge nicht identisch Null. Aus einer Detektion von Photonen
kann folglich nicht bereits auf den ms = 0-Zustand geschlossen werden.
In Abbildung 2.8a sind die zeitaufgelösten Photolumineszenzkurven eines NV-Ensembles dar-
gestellt. Bei Präparation der NV-Zentren im ms = 0-Zustand steigt die Fluoreszenz nach Ein-
schalten des Lasers zunächst steil an und relaxiert nach einiger Zeit auf ein stabiles Niveau
unterhalb des Maximums. Grund für die beobachtete Abnahme der Fluoreszenz ist, dass unter
Lasereinstrahlung auch bei ursprünglicher Präparation im ms = 0-Zustand vor allem bedingt
durch ZPL-Übergänge mit einem Wechsel der Spinprojektion die Wahrscheinlichkeit für ein in-
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tersystem crossing mit wachsender Anzahl an durchlaufenen optischen Zyklen ansteigt. Findet
einer solcher Übergang statt, so bleibt das NV-Zentrum für die Lebensdauer des 1E-Zustands
dunkel. Die Population im langlebigen Singulettzustand erreicht nach einigen optischen Zyklen
einen stabilen Wert, die zeitaufgelöst detektierte Photonenzahl bleibt folglich nach einer hinrei-
chend langen Dauer der Lasereinstrahlung konstant.
Bei Präparation der NV-Zentren im ms = ±1-Zustand steigt die Fluoreszenz nach Einschalten
des Lasers zunächst ebenfalls steil an. Da die Wahrscheinlichkeit für den Übergang vom angereg-
ten 3E-Zustand in das Singulettsystem jedoch für den ms = ±1-Zustand deutlich gröÿer ist als
für den ms = 0-Zustand, ist die beobachtete Fluoreszenz zunächst geringer. Nach einer Zeitspan-
ne in der Gröÿenordnung von ein bis zwei Lebensdauern des langlebigen 1E-Zustand erreicht die
zeitaufgelöst detektierte Photonenzahl ebenfalls das gleiche stabile Niveau wie bei Präparation im
ms = 0-Zustand. Grund dafür ist, dass der 1E-Zustand präferiert in den ms = 0-Grundzustand
des Triplettsystems relaxiert und somit nach einigen optischen Zyklen auch bei ursprünglicher
Präparation im ms = ±1-Zustand zu der gewohnten Spinpolarisaton im ms = 0-Zustand führt.
Der zeitaufgelöste Kontrast ergibt sich schlieÿlich als Dierenz der beiden Photolumineszenz-
kurven (Abbildung 2.8b). Obwohl nach diesen Ausführungen der Bezeichner dunklerer Zustand
zutreender wäre, wird der ms = ±1-Zustand in der Literatur als der dunkle Zustand (dark
state) und der ms = 0-Zustand als der helle Zustand (bright state) bezeichnet.
ODMR-Spektroskopie
Die Aufspaltung des Grundzustands eines NV-Zentrums liegt mit Dg = 2,87 GHz im Bereich
gängiger Mikrowellenquellen, darüber hinaus sind magnetische Dipolübergänge mit ∆ms = ±1
erlaubt. Folglich kann der Übergang zwischen den beiden Energieniveaus des Grundzustands mit
einem geeigneten Mikrowellenfeld getrieben werden. Das Mikrowellenfeld muss dazu eine Kom-
ponente senkrecht zur 〈111〉-Symmetrieachse der NV-Zentren aufweisen, da die NV-Dipole in der
orthogonalen (111)-Ebene verortet sind. Ferner muss die Mikrowellenfrequenz auf den Übergang
zwischen den Energieniveaus im Grundzustand exakt abgestimmt sein. Zum Aunden dieser
Resonanzfrequenz eignet sich das Verfahren der optisch detektierten magnetischen Resonanz
(optically-detected magnetic resonance, ODMR) bei kontinuierlicher Laseranregung und konti-
nuierlicher Mikrowelleneinstrahlung [49,51,179]. Bei einer ODMR-Messung an NV-Zentren wird
typischerweise ein nicht-resonanter Laser sowie eine durchstimmbare Mikrowellenquelle einge-
setzt. Ist die Mikrowellenstrahlung auÿer Resonanz des Grundzustandsübergangs, so hat diese
keinen Eekt auf das NV-Zentrum. Die Laserstrahlung polarisiert den Elektronenspin wie be-
schrieben im hellen ms = 0-Zustand, das NV-Zentrum zeigt folglich maximale Fluoreszenz. Ist
das Mikrowellenfeld hingegen auf den Übergang von ms = 0 nach ms = ±1 abgestimmt, so
ndet ein Populationstransfer in den dunklen ms = ±1-Zustand statt. Da das NV-Zentrum im
ms = ±1-Zustand aufgrund des intersystem crossing im Mittel weniger Photonen emittiert als
im ms = 0-Zustand, nimmt die Intensität der detektierten Photolumineszenz ab.
In Abbildung 2.9a ist ein typisches ODMR-Spektrum eines Ensembles von NV-Zentren darge-
stellt. Der Intensitätsabfall im Bereich der Resonanzfrequenz ist deutlich zu erkennen. Die Lini-
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Abbildung 2.9: ODMR-Spektroskopie eines NV-Ensembles bei Raumtemperatur. (a) Ohne ex-
ternes Magnetfeld liegt ein Einbruch bei 2,87 GHz vor, der der Aufspaltung um
Dg = 2,87 GHz des Grundzustands entspricht. (b) Die Linienform des Einbruchs
ist hier eher gauÿförmig als lorentzförmig, Laserleistung und Mikrowellenleistung
waren entsprechend klein gewählt. (c) Bei Anlegen eines externen Magnetfelds
spalten die Energieniveaus desms = ±1-Zustands linear auf, derms = 0-Zustand
bleibt vom Magnetfeld unberührt. Der Abstand der einzelnen Energieniveaus ist
nicht maÿstabsgetreu dargestellt, der Einuss einer transversalen Verspannung
nicht berücksichtigt. (d) Bei einem Magnetfeld der Stärke B = 2 mT liegen im
Spektrum zwei Einbrüche vor, die jeweils um hier 38 MHz verschoben sind. Die
einzelnen Einbrüche spalten nicht weiter auf, da ein möglicher Einuss der Ver-
spannung deutlich geringer ist als die Linienbreite und darüber hinaus alle vier
möglichen Dipolorientierungen des NV-Zentrums aufgrund der (100)-Polierung
des Diamanten den gleichen relativen Winkel zum Magnetfeld einschlieÿen.
enbreite des Übergangs vom ms = 0 in den ms = ±1-Grundzustand wird durch die unmittelbare
Umgebung der NV-Zentren beeinusst. CVD-Diamant weist üblicherweise eine Konzentration
von etwa 1 % des Kohlenstosotops 13C auf. Im Unterschied zum herkömmlichen Isotop 12C
besitzen 13C-Atome einen Kernspin von I = 1/2. Somit ist das NV-Zentrum in der Regel in
den verwendeten Diamantproben von einem Kernspinbad umgeben, das auf das Farbzentrum im
Mittel wie ein externes, sich ständig änderndes Magnetfeld wirkt. Asymptotisch für viele stören-
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de Kernspins ergibt sich ein gauÿförmiger Einbruch im ODMR-Spektrum [180]. Zusätzlich wird
die Linienbreite sowohl durch das für die Spinmanipulation benötigte Mikrowellenfeld als auch
durch das kontinuierlich eingestrahlte Laserlicht beeinusst (siehe auch Kapitel 9). Aufgrund der
Leistungsverbreiterung ergibt sich bei hinreichend groÿen Mikrowellen- und Laserleistungen ein
lorentzförmiger Einbruch im ODMR-Spektrum. Um eine möglichst schmale Linie zu erhalten,
sollte die Leistung des Mikrowellenfeldes sowie des Lasers möglichst klein gewählt sowie zusätz-
lich möglichst isotopenreiner Diamant als Ausgangsmaterial gewählt werden.
Aufspaltung der Feinstruktur in einem externen Magnetfeld
Soll ein NV-Zentrum nach erfolgter Spininitialisierung gezielt entweder im ms = +1-Zustand
oder im ms = −1-Zustand präpariert werden, so kann dies nur gelingen, wenn die Entartung
dieser Energieniveaus im Grundzustand aufgehoben wird. Da die im Rahmen dieser Arbeit ver-
wendeten Diamantproben keinesfalls unverspannt sind, ist die Entartung der betroenen Grund-
zustandsniveaus zwar prinzipiell bereits aufgehoben, die daraus resultierende Aufspaltung ist
jedoch viel zu klein im Vergleich zur vorliegenden Linienverbreiterung des Mikrowellenüber-
gangs (Abbildung 2.9a). Eine trennscharfe Adressierung etwa des Übergangs vom ms = 0 in
den ms = +1-Grundzustand durch ein Mikrowellenfeld ist folglich noch nicht möglich. Soll eine
gröÿere Aufspaltung der beiden Grundzustände ms = +1 und ms = −1 erzielt werden, so kann
dies sowohl bei Flüssigheliumtemperaturen als auch bei Raumtemperatur am eektivsten durch
eine Zeeman-Aufspaltung bei Anlegen eines externen Magnetfelds gelingen.
Bei Vernachlässigung der für unsere Betrachtungen nicht relevanten Hyperfeinstruktur kann die
Energieaufspaltung ∆E des 3A-Grundzustands des NV-Zentrums wie folgt dargestellt werden:





Hierbei istDg = 2,87GHz die feldfreie Aufspaltung der Grundzuständems = 0 undms = ±1, VT
der Aufspaltungsparameter aufgrund von transversalen Verspannungen, g = 2,003 der Elektro-
nenspin g-Faktor [181], µB das Bohrsche Magneton, ~B die Flussdichte des externen Magnetfelds
sowie ~S der NV-Elektronenspin mit den drei Spinprojektionen Sx, Sy und Sz mit Betrag S = 1.
Dabei stellt ∆EB = gµB · ~B · ~S den Einuss des Magnetfelds und ∆EVT = VT · (S2x − S2y) den
Einuss der transversalen Verspannung auf die Aufspaltung der Grundzustandsniveaus dar [182].
Die Magnetfeldaufspaltung ∆EB hängt linear von der Stärke des Magnetfelds am Ort des NV-
Zentrums ab. Ferner ist die Aufspaltung von der relativen Orientierung des Magnetfelds zur Sym-
metrieachse des NV-Zentrums abhängig. Dies hat zur Folge, dass im ODMR-Spektrum nach An-
legen eines externen Magnetfelds üblicherweise nicht nur zwei, sondern acht Einbrüche aufgrund
der vier möglichen Orientierungen des NV-Zentrums entlang der 〈111〉-Achse des Diamantgitters
zu beobachten sind. Bei den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Diamantproben bildet die
(001)-Ebene stets die Oberäche, das angelegte Magnetfeld ist senkrecht zur Probenoberäche
orientiert. Somit weisen in den untersuchten Proben alle vier möglichen NV-Dipole mit α = 54,7◦
den gleichen relativen Winkel zum Magnetfeld auf. In dem aufgenommenen ODMR-Spektrum
in Abbildung 2.9d sind folglich lediglich zwei Linien zu beobachten, die den Spinprojektionen
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ms = −1 bzw. ms = +1 zugeordnet werden können.
Mithilfe des Winkels α zwischen Symmetrieachse des NV-Zentrums und Magnetfeldkomponente
senkrecht zur NV-Symmetrieachse kann die durch das angelegte Magnetfeld erzielte energetische
Aufspaltung ∆EB wie folgt dargestellt werden:
∆EB = gµB · ~B · ~S = gµBBcos(α) . (2.2)




·B · cos(α) = 28 GHz
T
·B · cos(α) . (2.3)
Um die Aufspaltung in Abbildung 2.9d zu erhalten, wurde ein Magnetfeld der Flussdichte
B = 2 mT angelegt bei einem relativen Winkel von α = 54,7◦. Nach Gleichung (2.3) ist eine
Verschiebung der Resonanzfrequenzen im ODMR-Spektrum um 33 MHz zu erwarten, in guter
Übereinstimmung mit dem aus dem ODMR-Spektrum deduzierten Wert von 38 MHz.
Die Magnetfeldaufspaltung des angeregten Zustands erfolgt bei Raumtemperatur analog zum
Grundzustand. In Gleichung (2.1) müssen lediglich die entsprechenden Parameter De und VTe
eingesetzt werden. Für weitere Informationen siehe etwa [56, 176, 179]. Bei der Aufspaltung des
angeregten Zustands ist zu beachten, dass bei einer Flussdichte von etwa 50 mT, senkrecht zur
Symmetrieachse und am Ort des NV-Zentrums gemessen, eine Kreuzung der Energieniveaus
ms = 0 und ms = −1 stattndet [54]. Dadurch liegt unter optischer Anregung eine erhöhte
Wahrscheinlichkeit für einen Spin-Flip vor. Folglich sollte sichergestellt werden, dass zum Auf-
spalten des Grundzustands stets davon abweichende Flussdichten, wie etwa die im Rahmen dieser
Arbeit angelegten B = 2 mT, verwendet werden. Systematische Untersuchungen zur Magnetfeld-
aufspaltung des angeregten Zustands bei tiefen Temperaturen stehen noch aus.
2.3.4 Kohärente Oszillationen durch Rabi-Sequenzen
Wie im Abschnitt zur ODMR-Spektroskopie bereits erläutert wurde, kann nach Initialisierung
des NV-Elektronenspins im ms = 0-Zustand das ms = +1-Niveau des Grundzustands etwa
durch Anlegen eines geeigneten kontinuierlichen Mikrowellenfeldes besetzt werden. Ein Nachteil
der kontinuierlichen Mikrowellenmanipulation ist jedoch, dass die Populierung des ms = +1-
Zustands ineektiv erfolgt. Durch das Mikrowellenfeld ndet sowohl eine Spinrotation vonms = 0
in ms = +1 als auch gleichzeitig eine Spinrotation von ms = +1 zurück in ms = 0 statt. Die
Populationen der Grundzustandsniveaus oszillieren, nach kurzer Zeit stellt sich ein Besetzungs-
gleichgewicht ein. Es ist somit selbst in einem idealen System unmöglich, die gesamte Popula-
tion mittels kontinuierlicher Mikrowelleneinstrahlung vom ms = 0 in den ms = +1-Zustand zu
überführen. Dies kann jedoch gelingen, wenn zur Spinmanipulation geeignete Mikrowellenpulse
eingesetzt werden. Diese müssen neben einer auf den Übergang abgestimmten Frequenz auch
die richtige Pulslänge aufweisen. Die Standardsequenz zur Darstellung der Populationsdynamik
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Abbildung 2.10: Rabi-Oszillationen. (a) Für ein NV-Ensemble bei Flüssigheliumtemperaturen
wurde die Dauer des Mikrowellenpulses variiert, die Anzahl der detektierten
Photonen in mehreren Durchläufen gezählt und aufaddiert und mit der Re-
ferenzuoreszenz ohne Spinmanipulation normiert. Die Spininitialisierung und
Auslese erfolgte mit einem nicht-resonanten Laser bei 532 nm. Die Fluoreszenz
oszilliert periodisch, ein Pi-Puls hat die Länge τπ = 1300 ns. Die Fluoreszenz-
kurve kann mit einer gedämpften Sinusfunktion mit Periode τ2π = 2600 ns ange-
passt werden (rote Kurve), die Dämpfung erfolgt exponentiell mit Zeitkonstante
T1 = 2,1µs (blaue Kurve). Der Pi-Kontrast beträgt hier 3,3 %. (b) Pi-Kontrast
eines NV-Ensembles in Abhängigkeit der Spinpolarisation. Für Details zur er-
folgten Modellierung mithilfe eines Ratengleichungsmodells siehe Kapitel 9.
rente Rabi-Oszillationen durch Mikrowellenmanipulation konnten für ein einzelnes NV-Zentrum
erstmals 2004 durch Jelezko et al. [50] demonstriert werden.
Eine Rabi-Sequenz besteht aus drei Teilen. Im ersten Teil der Sequenz wird das NV-Zentrum
durch einen Anregungspuls eines nicht-resonanten Lasers im ms = 0-Zustand des Grundzustands
initialisiert. Im Anschluss daran erfolgt ein auf die Resonanzfrequenz des Übergangs zwischen
den Grundzustandsniveaus ms = 0 und ms = +1 abgestimmter Mikrowellenpuls und zur Spi-
nauslese im dritten Teil der Sequenz ein weiterer nicht-resonanter Laserpuls kurzer Dauer. Die
Länge des Mikrowellenpulses wird variiert und die Fluoreszenz während des Laserpulses zur opti-
schen Spinauslese jeweils detektiert. In Abbildung 2.10a ist eine exemplarische Fluoreszenzkurve
einer Rabi-Sequenz dargestellt. Die normierte Fluoreszenz oszilliert periodisch in Abhängigkeit
der Dauer des Mikrowellenpulses. Dies lässt auf eine periodisch oszillierende Besetzung der Ener-
gieniveaus ms = 0 und ms = +1 des Grundzustands schlieÿen. Des Weiteren lässt sich erkennen,
dass die Fluoreszenz bei ganz bestimmten Pulslängen Minima annimmt. Dies bedeutet, dass
bei diesen Pulsdauern der ms = +1-Zustand (dunkler Zustand) am eektivsten populiert wird.
Genau in der Mitte zweier Minima bendet sich ein Maximum. Ist die Fluoreszenz maximal,
so wird der ms = 0-Zustand (heller Zustand) eektiv besetzt. Ein Mikrowellenpuls mit einer
Pulslänge, die dem zeitlichen Abstand zwischen Minimumstelle und Maximumstelle der Kurve
entspricht, ist ein sogenannter Pi-Puls. Dieser rotiert die Population am eektivsten von ms = 0
nach ms = +1 oder umgekehrt. Auf der Blochkugel würde dies einer Drehung des Spins von
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Abbildung 2.11: Modell des Grundzustands des NV-Zentrums als Zwei-Niveau-System. Das zur
Spinmanipulation eingesetzte Mikrowellenfeld wird als kohärentes elektroma-
gnetisches Feld mit Trägerfrequenz ω und Rabi-Frequenz Ω modelliert. In
realen Systemen kann die Frequenz des Mikrowellenfeldes eine Verstimmung
∆ = ω0 − ω aufweisen, ferner sind Spin-Flips möglich.
einem Pol zum anderen Pol entsprechen. Der Elektronenspin würde dabei einen Halbkreis auf
der Blochkugel überstreichen, daher der Bezeichner Pi-Puls.
In Abbildung 2.10a ist des Weiteren zu beobachten, dass die Rabi-Kurve einen Pi-Kontrast
von 3,3 % aufweist. Hierbei ist anzumerken, dass selbst bei einer optimalen Initialisierung des
NV-Elektronenspins im ms = 0-Zustand sowie einer anschlieÿenden optimalen Populierung des
ms = ±1-Zustands durch einen Mikrowellen-Pi-Puls die normierte Intensität der Rabi-Kurve kei-
nen Pi-Kontrast von 100 % aufweisen würde. In Abbildung 2.10b sind für ein im Rahmen dieser
Arbeit untersuchtes NV-Ensemble der zu erwartende Pi-Kontrast in Abhängigkeit der Spinpola-
risation aufgetragen. Bei einer 50 %-igen Spinpolarisation ist der Pi-Kontrast erwartungsgemäÿ
Null und steigt auf einen Wert von hier 8,5 % für eine optimale Spinpolarisation an. Als weitere
Gründe für eine Abweichung von üblicherweise erreichten Pi-Kontrasten von 20 % [183] bis hin
zu 30 % [54] sind primär die Oberächennähe der untersuchten NV-Zentren sowie die Tatsache,
dass es sich um ein Ensemble von Emittern handelt, anzuführen (siehe auch Kapitel 9).
Im Folgenden soll anhand eines theoretischen Modells bestätigt werden, dass die Oszillationen
der Populationen in Abhängigkeit der Pulslänge sinusförmig verlaufen und dass die Amplitude
der Fluoreszenzoszillationen exponentiell abnimmt. In diesem Zusammenhang wird auch auf den
Begri der Kohärenzzeit und das Phänomen des beatings eingegangen.
Lösungen der Schrödingergleichung für ein Zwei-Niveau-System
Der Grundzustand eines NV-Zentrums wird im Folgenden modellhaft als Zwei-Niveau-System
angenommen mit einem unteren Energieniveau ms = 0 mit Energie Null sowie einem oberen
Energieniveaums = +1 (Abbildung 2.11). Die Energiedierenz der beiden Niveaus betrage ~·ω0.
Das zur Spinmanipulation eingesetzte Mikrowellenfeld wird als kohärentes elektromagnetisches
Feld mit Trägerfrequenz ω und Rabi-Frequenz Ω modelliert. Zwischen Frequenz des Mikrowel-
lenfeldes und Frequenz des Übergangs kann eine Verstimmung ∆ = ω0 − ω vorliegen.
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Die zeitabhängige Schrödingergleichung des Zwei-Niveau-Systems lautet allgemein:




mit dem Hamiltonoperator Ĥ und der Wellenfunktion ψ(r, t). Der Hamiltonoperator Ĥ = Ĥ0 +
ĤMW setzt sich zusammen aus dem Energieoperator Ĥ0 des ungestörten Systems sowie dem
Operator ĤMW, der die Wechselwirkung des Zwei-Niveau-Systems mit dem elektromagnetischen
Feld beschreibt. Die allgemeine Lösung lautet ψ(r, t) = c1(t)ψ1(r, t) + c2(t)ψ2(r, t).
Im Folgenden wird sich auf die Analyse der Lösungen der Schrödingergleichung (2.4) für das
vorliegende Zwei-Niveau-System beschränkt, das konkrete Lösungsverfahren kann etwa in der
Literatur [184] nachgelesen werden. Ist zum Zeitpunkt t = 0 ohne Einschränkung nur das untere
Energieniveau besetzt und geht man darüber hinaus zunächst im einfachsten Falle von einer



































(1− cos(Ωt)) . (2.8)
In Abbildung 2.12a sind exemplarisch die Besetzungen der beiden Niveaus in Abhängigkeit der
Dauer des Mikrowellenpulses aufgetragen. Da der Verlauf der Fluoreszenz beim optischen Ausle-
sen des Spinzustands dem Verlauf der Besetzungen der Grundzustandsniveaus folgt, ist auch ein
sinusförmiger Verlauf der Fluoreszenzkurve in Abhängigkeit der Länge des Mikrowellenpulses in
einer Rabi-Kurve zu erwarten (Abbildung 2.10a).
Solange das Mikrowellenfeld mit dem Zwei-Niveau-System, also hier dem Grundzustand des NV-
Zentrums, wechselwirkt, wird der Elektronenspin um die x-Achse auf der Blochkugel gedreht.
Die Rabi-Frequenz entspricht dabei der Oszillationsfrequenz dieser Drehungen mit Umlaufzeit





Die Rabi-Frequenz beschreibt somit anschaulich gesprochen, wie schnell bzw. wie stark der Elek-
tronenspin durch das elektromagnetische Feld gedreht wird und ist somit ein geeignetes Maÿ für
die Stärke der vorliegenden Wechselwirkung zwischen NV-Zentrum und Mikrowellenfeld. Für den
Zusammenhang zwischen der Rabi-Frequenz Ω und der Stärke des Mikrowellenfelds B⊥ senkrecht
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Abbildung 2.12: Besetzungsänderungen eines Zwei-Niveau-Systems. (a) Besetzungswahrschein-
lichkeiten für die Spinprojektionenms = 0 (rote Kurve) undms = +1 (schwarze
Kurve) in Abhängigkeit der Dauer des Mikrowellenpulses. Die Besetzungen os-
zillieren sinusförmig, die Summe der Besetzungswahrscheinlichkeiten ist 1. (b)
Einuss einer Verstimmung bzw. Besetzungsänderung (Spin-Flip) des oberen
Energieniveaus. Bei einer Verstimmung von ∆ = 1 · Ω (schwarze Kurve) wird
die Amplitude der Oszillationen der Besetzungswahrscheinlichkeit geringer und
die Periode (generalisierte Rabi-Frequenz) kürzer. Sind Spin-Flips erlaubt (blaue
Kurve), so werden die Oszillationen exponentiell mit Zeitkonstante T1 gedämpft.
zur NV-Symmetrieachse gilt:




Der Parameter γB = 28 MHzT wird als gyromagnetisches Verhältnis bezeichnet.
Kohärenzzeit und beating
Um auch die exponentielle Dämpfung der sinusförmigen Rabi-Kurven erklären zu können, müssen
weitere Parameter in das bisher entwickelte Modell integriert werden. Ist bei einem NV-Zentrum
der Spin im Zustand ms = +1 präpariert, so treten im Laufe der Zeit Dekohärenzeekte auf. So
kann etwa der Spin selbstständig, d. h. ohne Einwirkung des äuÿeren Mikrowellenfelds zurück in
den ms = 0-Zustand rotieren und so die Kohärenz zerstören. Des Weiteren sorgt, wie bereits in
Abschnitt 2.3.3 diskutiert wurde, unter anderem das Kernspinbad, das ein NV-Zentrum in nicht
isotopenreinem Diamant umgibt, für eine Überlagerung von Mikrowellenfeld und Kernspinfeld
am Ort des NV-Zentrums. Die Konsequenz kann magnetisches Rauschen am Ort des Elektronen-
spins sein, in Folge dessen sich die Populationen ändern und auch Dephasierung auftreten kann.
Zusätzlich soll im Folgenden eine mögliche Verstimmung zwischen Frequenz des Mikrowellen-
feldes und Frequenz des Übergangs zwischen den Grundzustandsniveaus (siehe auch Abbildung
2.11) in der Modellierung berücksichtigt werden.
Während der Einuss der Verstimmung noch mithilfe der zeitabhängigen Schrödingergleichung
berücksichtigt werden könnte [184], ist die Dekohärenz etwa durch Spin-Flips oder durch De-
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phasierung durch die Schrödingergleichung nicht mehr vollständig beschreibbar. Der dadurch
hervorgerufene Abbau der Population im ms = +1-Zustand könnte zwar noch als Verlust mo-
delliert mithilfe der Schrödingergleichung betrachtet werden, bei Vorliegen einer Dephasierung
stöÿt jedoch die Schrödingergleichung bei der Beschreibung der daraus resultierenden Änderung
der Population im ms = 0-Zustand an ihre Grenzen [184]. Bloch-Gleichungen hingegen können
solche Dekohärenzeekte korrekt beschreiben, müssen jedoch in der Regel numerisch gelöst wer-
den [135]. Für eine detaillierte Beschreibung der Modellierung mithilfe von Bloch-Gleichungen
für ein modellhaftes Zwei-Niveau-System sei auf die Literatur [184] verwiesen. Im Folgenden
werden lediglich die Auswirkungen für die Besetzungen beschrieben.
In Abbildung 2.12b sind die Besetzungen des ms = 0-Niveaus in Abhängigkeit der Dauer des Mi-
krowellenpulses unter Berücksichtigung einer exemplarischen Verstimmung aufgetragen. Stimmt
die Trägerfrequenz ω des Mikrowellenfeldes nicht exakt mit der Frequenz ω0 des Übergangs vom
ms = 0 in den ms = +1-Grundzustand überein, so führt die Verstimmung zu einer geringe-
ren maximalen Besetzung des ms = +1-Zustands. Das Minimum der Besetzung des ms = 0-
Zustands erreicht folglich nicht mehr die Null. Ferner führt eine angenommene Verstimmung zu
einer Verkürzung der entsprechenden Pi-Pulse. Die Populationen rotieren mit einer eektiven
Rabi-Frequenz Ωeff , die sich aus der ursprünglichen Rabi-Frequenz Ω und der Verstimmung ∆
wie folgt zusammensetzt [184]:
Ωeff =
√
Ω2 + ∆2 . (2.11)
In nicht isotopenreinen Diamantproben liegt aufgrund des angesprochenen Kernspinbades der
13C-Atome stets eine wenn auch kleine Verstimmung vor, die sich zeitlich ändert. Folglich ver-
ändert sich auch gleichsam die generalisierte Rabi-Frequenz. Bei den Besetzungswahrscheinlich-
keiten in einer Rabi-Sequenz überlagern sich in einem solchen Falle mehrere Sinuskurven mit
leicht unterschiedlichen Perioden. Dieses Phänomen wird als beating bezeichnet, das bei ausrei-
chend starker Ausprägung in den Rabi-Kurven sichtbar wird [185]. Beating kann darüber hinaus
auftreten, wenn die kohärente Spinmanipulation an einem Ensemble von NV-Zentren mit leicht
unterschiedlichen Frequenzen ω0 durchgeführt wird.
In Abbildung 2.12b ist zusätzlich ein exemplarisches Beispiel für den zeitlichen Verlauf der Be-
setzungswahrscheinlichkeit des ms = 0-Zustands dargestellt, wenn während der Mikrowellenma-
nipulation der spontane Übergang vom ms = +1 in das ms = 0-Niveau erlaubt wird (Spin-Flip).
Die Sinuskurve ist gedämpft mit einer Exponentialkurve als Einhüllenden. Dieses Ergebnis deckt
sich mit dem beobachteten Verlauf der Fluoreszenz in den gemessenen Rabi-Kurven (Abbildung
2.10a). Man kann sich die auftretende Dämpfung im Modell der Blochkugel etwa so vorstellen:
Ohne Dekohärenzeekte rotiert der Spin auf der Blochkugel um die x-Achse in der yz-Ebene.
Kommt es zu einem Spin-Flip, so nimmt der Spin eine neue Stellung in der yz-Ebene ein, ohne
die bisherige Phasenrelation zu beachten. Wird der Spin nun durch das Mikrowellenfeld weiter
gedreht und im Anschluss optisch ausgelesen, so nimmt seine projizierte Länge im Mittel ab. Die
resultierende mittlere Besetzung der Zustände ändert sich, über lange Zeit betrachtet wird sich
die Amplitude der Besetzungswahrscheinlichkeit und somit auch die Amplitude der Fluoreszen-
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zoszillationen in den Rabi-Sequenzen auf der Hälfte des Anfangswertes einpendeln.
Die Zeitkonstante der durch Besetzungsänderungen hervorgerufenen exponentiellen Dämpfung
der an die Rabi-Oszillationen angepassten Sinuskurve entspricht der Spin-Relaxationszeit T1.
Darüber hinaus sind noch zwei weitere Zeitskalen gebräuchlich, innerhalb der der Elektronenspin
seinen Zustand beibehält, ehe er ippt oder seine Phase verliert, auf die hier nur der Vollständig-
keit wegen kurz eingegangen werden soll. Bei der Kohärenzzeit T2 werden zum einen homogene
Dephasierungseekte berücksichtigt, etwa hervorgerufen durch Fluktuationen des Magnetfelds
oder des Mikrowellenfelds am Ort des Emitters oder auch durch Schwankungen in der Kohärenz
des Lasers. Dephasierung im Modell der Blochkugel bedeutet, dass sich der Spin in der Äqua-
torialebene (xy-Ebene) oder einer Parallelebene beliebig orientiert. Derartige Änderungen des
Spins ändern die Besetzungswahrscheinlichkeiten der Zustände nicht. Des Weiteren werden auch
inhomogene Dephasierungseekte berücksichtigt, etwa hervorgerufen durch unterschiedliche loka-
le Magnetfeldumgebungen oder Festkörperumgebungen eines Ensembles von Emittern oder auch
durch zeitliche lokale Magnetfelduktuationen bei einzelnen Emittern. Die Kohärenzzeit T2 von
NV-Zentren ist mit über einer Sekunde, bei einer dynamischen Entkopplung des Spins von der
Diamantumgebung, die längste gemessene Kohärenzzeit unter allen Festkörpersystemen [62,63].
Die Gesamtkohärenzzeit T ∗2 berücksichtigt schlieÿlich sowohl die Dekohärenzeekte der T2-Zeit
als auch mögliche Besetzungsänderungen der Zustände etwa durch Spin-Flips. Die T ∗2 -Zeit ist
daher stets kürzer als die T2-Zeit. Zwischen den drei angesprochenen Zeitskalen besteht folgen-




. Ergänzend sei angemerkt, dass in der Literatur auch
hiervon abweichende Denitionen der beschriebenen Zeitskalen üblich sind [187].
2.3.5 Linienverbreiterung der NV-ZPL
Die Nullphononenlinie des NV-Zentrums weist eine von der konkreten Lebensdauer des angereg-
ten Zustands abhängige natürliche Linienbreite von etwa ∆ν = 13 MHz auf. Diese Linienbreite
ist durch die Energie-Zeit-Unbestimmtheit nach Heisenberg festgelegt. In Experimenten werden
jedoch üblicherweise gröÿere Linienbreiten gemessen. Ursachen für diese Linienverbreiterung sind
vor allem der Jahn-Teller-Eekt sowie die spektrale Diusion.
Spektrale Diusion
Wird eine Diamantprobe etwa mit einem Laser bei 532 nm bestrahlt, so können Fehlstellen oder
Fremdatome im Diamantgitter Ladungen einfangen und wieder abgeben [157,188]. Bendet sich
ein NV-Zentrum in der Nähe einer solchen durch die Laserbestrahlung induzierten Ladungsvertei-
lung, so ist das NV-Zentrum deren elektrischem Feld ausgesetzt. Das elektrische Feld einer einzel-
nen Ladung ist zwar sehr schwach, in unmittelbarer Nähe zum Farbzentrum kann es dennoch die
Energieniveaus des angeregten 3E-Zustands um mehrere hundert Gigahertz verschieben [188].
Da die Ladungen unter Laseranregung auch wieder verschwinden und stattdessen an anderen
Positionen im Diamantgitter auftreten können, springen die Energieniveaus des angeregten Zu-
stands und somit auch die Frequenz des ZPL-Übergangs. Die resultierende Linienverbreiterung
40
2.3 Das Sticksto-Fehlstellenzentrum
der Nullphononenlinie ist inhomogen, die Linienformfunktion eine Gauÿkurve.
Bei Anregung mit einem durchstimmbaren Laser wurde bei etwa 540 nm (Photonenenergie
2,3 eV) eine erhöhte spektrale Sprungrate gemessen. Die Ionisierungsenergie eines Stickstoa-
toms, das eine Fehlstelle im Diamantgitter besetzt, beträgt 2,2 eV [188]. Somit kann davon aus-
gegangen werden, dass im Diamant bereits vorhandene oder eingebrachte überschüssige Stickstof-
fatome eine Hauptursache für die spektrale Diusion sind und dass sich der Eekt der spektralen
Diusion folglich auch nicht etwa durch starkes Abkühlen verhindern lässt. Das Einbringen von
überschüssigem Sticksto lässt sich bei der Herstellung von NV-Zentren nicht verhindern, da
nicht aus jedem eingebrachten Stickstoatom ein NV-Zentrum erzeugt werden kann. Die Quote
für die Bildung eines NV-Zentrums pro implantiertem Stickstoatom liegt bei der in dieser Ar-
beit verwendeten Implantationsenergie beispielsweise nur bei etwa 0,8 % [189].
Jahn-Teller-Eekt
In Abschnitt 2.3.1 wurde erläutert, dass bei Raumtemperatur im angeregten 3E-Zustand ei-
ne Entartung von Ex und Ey-Orbitalzweigen vorliegt. Diese Konguration weist eine relativ
hohe Symmetrie und Energie auf. Da Systeme jedoch bemüht sind, energetisch und symme-
trisch einen möglichst tiefen Zustand einzunehmen, versucht das NV-Zentrum die Entartung der
Orbitalzweige im angeregten Zustand durch Modikation seiner Struktur, die zu einer Symme-
trieerniedrigung führt, aufzuheben. Dieser Eekt wird als Jahn-Teller-Eekt bezeichnet [190]. Es
konnte nachgewiesen werden, dass beim NV-Zentrum kein statischer, sondern ein dynamischer
Jahn-Teller-Eekt vorliegt [173, 191, 192]. Hierbei ndet eine Verschränkung der Orbitalzwei-
ge mit Schwingungsmoden des Diamantgitters statt, die einen Besetzungstransfer zwischen Ex
und Ey-Orbitalzweig durch einen Zwei-Photonen Ramanprozess ermöglichen [173]. Da die bei-
den Orbitalzweige bei Flüssigheliumtemperaturen in sechs Energieniveaus aufspalten und somit
die Entartung vollständig aufgehoben wird, ist zu erwarten, dass der Jahn-Teller-Eekt mit ab-
nehmender Temperatur an Relevanz verliert. Dies konnte in experimentellen Messreihen gezeigt





In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen zur Beschreibung der Kopplung eines
NV-Zentrums an einen Resonator erarbeitet. Zunächst erfolgt hierzu eine Einführung in das
Jaynes-Cummings-Modell. In diesem etablierten Modell wird ein Quantenemitter vereinfacht als
Zwei-Niveau-System bestehend aus einem Grundzustand und einem angeregten Zustand mo-
delliert und der Resonator als ideales System ohne Verluste angenommen. Im Anschluss daran
wird das eingeführte Jaynes-Cummings-Modell um die Möglichkeit der spontanen Emission des
Farbzentrums sowie um Dissipationseekte des Resonators erweitert. Darüber hinaus werden in
diesem Rahmen unterschiedliche Kopplungsregime diskutiert und insbesondere auch auf das für
diese Arbeit relevante Purcell-Regime näher eingegangen. Im letzten Teil des Kapitels wird darauf
aufbauend die Erarbeitung eines Ratengleichungsmodells zur Beschreibung der Wechselwirkung
eines breitbandigen Emitters, wie beispielsweise eines NV-Zentrums, mit einem Resonator darge-
legt. Mithilfe des Jaynes-Cummings-Modells eingeführte Konzepte, wie etwa der Purcell-Faktor,
werden in diesem Abschnitt erneut aufgegrien und in das Ratengleichungsmodell integriert.
3.1 Jaynes-Cummings-Modell
Zur Modellierung der Kopplung zwischen einem Farbzentrum und dem Lichtfeld eines Resonators
wird das Farbzentrum vereinfacht als Zwei-Niveau-System angenommen. Dem Grundzustand, im
Folgenden mit |G〉 bezeichnet, wird die Energie −1/2~ω0 zugeordnet. Der angeregte Zustand liegt
energetisch um ∆E = ~ω0 über dem Grundzustand und wird im Folgenden mit |A〉 bezeichnet.
Dieses Zwei-Niveau-System interagiert mit der Mode eines elektromagnetischen Lichtfelds, das in
einem Resonator auf einem begrenzten Volumen eingeschlossen ist. Das Lichtfeld wird durch einen
harmonischen Oszillator mit der Kreisfrequenz ωR modelliert. Jaynes und Cummings stellten
bereits 1963 den Hamiltonoperator für eine derartige Wechselwirkung auf [193]:







Im Folgenden wird zunächst der Hamiltonoperator und die darin enthaltenen Gröÿen näher
betrachtet. Der erste Summand stellt den Beitrag des ungestörten Zwei-Niveau-Systems dar:
Ĥ0 = ~ω0 σ̂z (3.2)
mit dem eingeführten energetischen Abstand ∆E = ~ω0 zwischen Grundzustand und angeregtem
Zustand des Zwei-Niveau-Systems und dem Projektionsoperator σ̂z = 1/2·(|A〉 〈A|−|G〉 〈G|), der
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das System auf den Grundzustand bzw. den angeregten Zustand projiziert. Der zweite Summand
stellt den Beitrag des ungekoppelten Resonators dar:
ĤR = ~ωR â†â . (3.3)
Die Operatoren â und â† beschreiben die Erzeugung bzw. Vernichtung von Photonen im Reso-
nator, ωR ist die eingeführte Kreisfrequenz der Resonatormode.
Die Wechselwirkung zwischen Resonatormode und dem Zwei-Niveau-System wird durch den








Der Pauli-Operator σ̂ = |G〉 〈A| beschreibt die Anregung des Zwei-Niveau-Systems und der
Pauli-Operator σ̂† = |A〉 〈G| entsprechend den Übergang zurück in den Grundzustand. g ist
dabei der Kopplungsparameter zwischen Resonatorfeld und Zwei-Niveau-System. Je gröÿer dieser
Parameter ist, desto gröÿer wird der Einuss von ĤWW auf den Gesamt-Hamiltonoperator in
Gleichung (3.1) und desto stärker ist die vorliegende Kopplung. Für die Kopplungskonstante g






mit der Vakuumpermittivität ε0 und dem Brechungsindex n des homogenen Mediums im Reso-
nator. Der Dipolvektor ~dAG beschreibt den Dipolübergang zwischen dem angeregten Zustand in
den Grundzustand des Zwei-Niveau-Systems. Das Modenvolumen V ist ein Maÿ für die räumliche









mit der Permittivität ε(~r) und dem elektrischen Feld ~E(~r) der Resonatormode. Je kleiner das
Modenvolumen ist, desto stärker ist die Kopplung eines Emitters an die Resonatormode.
Jaynes-Cummings-Modell in der Drehwellennäherung
Bei genauerer Betrachtung des Wechselwirkungsoperators ĤWW in Gleichung (3.4) fällt auf,
dass sich der Operator aus sehr langsam oszillierenden Termen einerseits und sehr schnell os-
zillierenden Termen andererseits zusammensetzt. Terme mit Faktoren σ̂†â† bzw. σ̂â beschrei-
ben Prozesse, bei denen entweder ein Photon in den Resonator emittiert und gleichzeitig das
Zwei-Niveau-System angeregt wird oder der Emitter ein Photon absorbiert und gleichzeitig vom
angeregten Zustand in den Grundzustand übergeht. Solche Prozesse verletzen oensichtlich den
Energieerhaltungssatz und sind daher nur für sehr kurze durch die Heisenbergsche Unbestimmt-
heitsrelation erlaubte Zeitspannen möglich. Diese Prozesse oszillieren folglich wesentlich schneller
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als die Prozesse, die durch die Terme mit den Faktoren σ̂â† bzw. σ̂†â beschrieben werden. Hier
gibt der Emitter in Einklang mit dem Energieerhaltungssatz ein Photon ab und die Resona-
tormode nimmt gleichzeitig eines auf oder umgekehrt. Derartige Vorgänge variieren nur sehr
langsam für eine nicht allzu groÿe Verstimmung ∆ = ω0 − ωR [196].
Die beschriebenen schnellen Prozesse mitteln sich über die Zeit hinaus, die langsam oszillieren-
den Terme dominieren folglich die Wechselwirkung zwischen Resonator und Zwei-Niveau-System.
Durch Anwendung der Drehwellennäherung (rotating wave approximation, RWA) vereinfacht sich
der Wechselwirkungsenergieoperator zu:
ĤWW = ~gσ̂†â+ ~g∗σ̂â† . (3.7)
Für den gesamten Jaynes-Cummings-Energieoperator gilt somit:
Ĥ = ~ω0σ̂z + ~ωRâ†â+ ~gσ̂†â+ ~g∗σ̂â† . (3.8)
Eigenzustände und Eigenenergien
Ohne Berücksichtigung der Wechselwirkung zwischen Resonator und Zwei-Niveau-System ergibt
sich die Gesamtenergie des zusammengesetzten Systems durch die Summe der Einzelenergien.
Die Energie des Grundzustands des Zwei-Niveau-Systems beträgt −1/2~ω0. Benden sich n
Photonen im Resonator, so steuern diese eine Energie von n ~ωR bei. Für die Gesamtenergie des
ungekoppelten Systems gilt in Abhängigkeit der Photonenzahl folglich:
EG,n = ~ (nωR − ω0/2) (3.9)
EA,n = ~ (nωR + ω0/2) . (3.10)
Die Zustände des Resonators werden in Abhängigkeit der Photonenanzahl im Resonator mit |n〉,
die Zustände des Zwei-Niveau-Systems wie eingeführt mit |G〉 bzw. |A〉 bezeichnet. Die Eigen-
zustände des zusammengesetzten Systems ergeben sich folglich als Tensorprodukte |G,n〉 bzw.
|A,n〉. Die Energieniveaus der Zustände |A,n〉 und |G,n+ 1〉 sind für den Resonanzfall ωR = ω0
entartet. Liegt hingegen eine Verstimmung ∆ = ωR−ω0 vor, so wird die Entartung aufgehoben.
Die Energieniveaus des ungekoppelten Systems sind in Abbildung 3.1 dargestellt.
Wird nun zusätzlich die Wechselwirkung von Resonator und Zwei-Niveau-System berücksichtigt,
so werden die Energieniveaus |A,n〉 und |G,n+ 1〉, die im resonanten Falle entartet sind, je-
weils paarweise gemischt. Die neuen Eigenzustände des Gesamt-Hamiltonoperators in Gleichung
(3.8) können daher als Linearkombinationen der Zustände |A,n〉 und |G,n+ 1〉 des ungekop-
pelten Systems geschrieben werden. Der Grundzustand |G,0〉 bleibt durch die Wechselwirkung
unverändert, die weiteren Eigenzustände werden mit |±, n〉 bezeichnet und ergeben sich zu [196]:
|+, n〉 = sin(θn) |A,n〉+ cos(θn) |G,n+ 1〉 (3.11)
|−, n〉 = cos(θn) |A,n〉 − sin(θn) |G,n+ 1〉 . (3.12)

















Abbildung 3.1: Energieniveauschema im Jaynes-Cummings-Modell. Das Zwei-Niveau-System
weist einen Grundzustand |G〉 und einen angeregten Zustand |A〉 auf. Die Zu-
stände des Resonators werden in Abhängigkeit der Photonenzahl im Resonator
mit |n〉 bezeichnet. Die zusammengesetzten Zustände des ungekoppelten Systems
ergeben sich über das Tensorprodukt zu |A,n〉 bzw. |G,n〉, die zugehörigen Ener-
gieniveaus sind um die Verstimmung ∆ = ωR − ω0 aufgespalten. Im gekoppelten
Fall spalten die Energieniveaus um ~Ωn mit der eektiven Rabi-Frequenz Ωn auf.
Direkt benachbarte Dubletts weisen den energetischen Abstand ~ωR auf.
bekleidete Zustände bezeichnet [196]. Zwischen dem Mischungswinkel θn, der eektiven Rabi-





Die eektive Rabi-Frequenz ist dabei gegeben als:
Ωn =
√
∆2 + 4g2(n+ 1) . (3.14)
In Abbildung 3.1 sind auch die Eigenzustände für den gekoppelten Fall dargestellt. Der Grund-
zustand |G,0〉 bleibt durch die Wechselwirkung unberührt und behält seine Energie folglich bei.
Die angeregten Zustände sind Dublett-Zustände, bei n Photonen im Resonator weist das Ener-











Die Energieniveaus der Dubletts spalten somit jeweils um ∆En = ~Ωn auf. Der Abstand eines
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Dubletts zum nächst benachbarten Dublett beträgt weiterhin ~ωR. Die Anwendung des Modells
ist oensichtlich nur sinnvoll, wenn die Aufspaltung der Dublett-Zustände viel kleiner ist als der
Abstand benachbarter Dubletts. Dies ist genau dann erfüllt, wenn Ωn  ωR gilt.
Im gekoppelten System können zwischen den durch die Mischung entstandenen Eigenzustands-
Dubletts kohärente Wechselwirkungen jeweils mit der eektiven Rabi-Frequenz Ωn stattnden.
Es ndet ein periodischer Energieaustausch mit der Frequenz Ωn statt, bei dem anschaulich
modelliert ein Photon in den Resonator emittiert und nach einigen Umläufen wieder vom Zwei-
Niveau-System absorbiert wird. Dieser Vorgang ist sogar mit einem leeren Resonator möglich,
denn auch bei Null Photonen im Resonator ist im gekoppelten System ein angeregter Dublett-
Zustand vorhanden, in dem eine kohärente Wechselwirkung zwischen den Energieniveaus |−,0〉
und |+,0〉 angestoÿen werden kann. Die zugehörige Rabi-Frequenz beträgt nach Gleichung (3.14)
im resonanten Fall Ω0 = 2g und wird als Vakuum-Rabifrequenz bezeichnet. Ist der Resonator
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Wird ein Farbzentrum an einen realen Resonator gekoppelt, so kann zwar immer noch wie im
vorangegangenen Abschnitt propagiert ein periodischer Austausch von Energie zwischen Zwei-
Niveau-System und elektromagnetischem Lichtfeld im Resonator stattnden, ein reales System
weist jedoch stets Energieverluste auf. Ein Farbzentrum kann beispielsweise mit einer bestimm-
ten Wahrscheinlichkeit spontan in den Grundzustand übergehen, ohne dass ein Photon in die
Resonatormode eingekoppelt wird. Ferner können Photonen, die in eine Resonatormode emittiert
werden den Resonator verlassen bevor sie vom Zwei-Niveau-System wieder absorbiert werden.
Diese beiden Verlustkanäle werden im Folgenden in das eingeführte Modell integriert. Dazu wer-
den zunächst die Dissipationsparameter γ und κ eingeführt.
Nicht-resonante Abklingrate γ
Ein Zwei-Niveau-System kann durch resonante Emission eines Photons in die Resonatormode,
nicht-resonante Emission eines Photons oder aber auch auf andere nicht-resonante Art und Weise
in den Grundzustand übergehen. Die Rate γ der nicht-resonanten Rückkehr in den Grundzustand
wird als nicht-resonante Abklingrate oder auch spontane Emissionsrate im homogenen Medium








mit der Kreisfrequenz ω0 des Emitters, der Lichtgeschwindigkeit c im Vakuum sowie dem bereits
eingeführten Dipolvektor ~dAG des Dipolübergang zwischen dem angeregten Zustand und dem
Grundzustand. Der Vorfaktor 1/3 resultiert aus einer als zufällig angenommenen Dipolorientie-
rung relativ zum ungerichteten elektrischen Vakuumfeld im homogenen Medium.
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Bei einem an eine Resonatormode gekoppelten realen NV-Zentrum erfolgt die Rückkehr in den
Grundzustand nie ausschlieÿlich durch Photonenemission in die Mode, es liegt stets eine gewisse
nicht-resonante Abklingrate γ vor. Angenommen eine Resonatormode ist auf die Wellenlänge
der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums abgestimmt, so werden aufgrund des breitbandigen
Emissionscharakters insbesondere Photonen bei Wellenlängen auÿerhalb der Resonanzwellenlän-
ge der Resonatormode nicht-resonant emittiert. Ferner kann das NV-Zentrum auch über nicht-
strahlende Übergänge in den Grundzustand zurückkehren, die Quantenausbeute beträgt für NV-
Zentren in Diamant-Volumenmaterial etwa 70 % [197]. Dies bedeutet, dass in 30 % der Fälle eine
nicht-strahlende und somit insbesondere nicht-resonante Rückkehr in den Grundzustand erfolgt.
Abklingrate κ der Resonatorphotonen
Ein Photon in der Resonatormode kann den Resonator verlassen, ehe das Lichtteilchen von dem
Zwei-Niveau-System reabsorbiert wird. Ursachen für den Verlust eines Photons können etwa eine
nicht perfekt reektierende Umgebung oder auch absorbierende Materialien im Resonator sein.
Die zeitliche Verlustrate an Photonen wird als Abklingrate κ der Resonatorphotonen bezeichnet.





mit dem Gütefaktor Q der Resonatormode, der über Kreisfrequenz und Linienbreite ∆ωR der





Mastergleichung für dissipative Eekte
Um Dissipationseekte berücksichtigen zu können, wird unser bisheriges Modell bestehend aus
dem Zwei-Niveau-System, das mit einem Resonatorfeld wechselwirkt, um ein äuÿeres Reservoir
erweitert. Die Dynamik eines solchen oenen Quantensystems wird üblicherweise mithilfe einer
Mastergleichung beschrieben. Dabei wird angenommen, dass die Wechselwirkung mit dem Reser-
voir derart schwach ist, dass der Zustand des Reservoirs von der stattndenden Wechselwirkung
kaum beeinusst wird (Born-Näherung). Ferner wird die Wechselwirkung mit dem Reservoir der-
art modelliert, dass die Korrelationen zwischen System und Reservoir vernachlässigbar gegenüber
der Dynamik des Systems sind (Markov-Näherung). Die aktuelle Wechselwirkung mit dem Reser-
voir ist somit unabhängig von vorhergegangenen Wechselwirkungen. Die Mastergleichung wird
wie in der Literatur üblich in Abhängigkeit des Dichteoperators ρ̂ angegeben [196]:














mit den Zerfallsoperatoren Ĉm, die die Wechselwirkung von Reservoir und System beschreiben,
sowie dem eektiven Hamiltonoperator Ĥeff , der sich aus dem Jaynes-Cummings-Hamiltonoperator
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ĤJC und einem Hamiltonoperator ĤVerluste wie folgt zusammensetzt [196]:








In unserem Fall liegen zwei Arten von Dissipationsprozessen vor, beschrieben durch die einge-
führten Parameter γ und κ. Die zugehörigen Zerfallsoperatoren sind Ĉγ =
√
γσ̂ und Ĉκ =
√
κâ
mit den bereits eingeführten Projektionsoperatoren σ̂ und â. Damit ergibt sich durch Einsetzen
in die Gleichungen (3.19) und (3.20) die konkrete Mastergleichung:





+ γσ̂ρ̂σ̂† + κâρ̂â† (3.21)
mit







Dieser eektive Hamiltonoperator liefert die Eigenwerte des Modellsystems mit den berücksich-
tigten Verlusten. Die Eigenzustände sind in Serien von Dubletts gegliedert wie gewohnt in der
Basis des ungekoppelten Systems aus Emitter und Resonator. Die Eigenenergien ergeben sich
als Eigenwerte des Hamiltonoperators Ĥeff zu [198]:
























mit der Rabi-Frequenz Ω
′





[∆− i(γ − κ)]2 + 4g2(n+ 1) . (3.24)
Für den Grenzfall κ = 0 und γ = 0 ergeben sich die im Abschnitt zuvor hergeleiteten Eigenener-
gien und Rabi-Frequenzen in den Gleichungen (3.14) bzw. (3.15) des gekoppelten Systems ohne
dissipative Eekte.
Kopplungsregime
Für das dissipative System werden zwei grundlegende Fälle unterschieden, das Regime der starken
und das Regime der schwachen Kopplung. Diese beiden Kopplungsregime werden im Folgenden
exemplarisch für den resonanten Fall ∆ = 0 diskutiert.
Gilt g  (γ, κ), so weist die Kopplung zwischen Emitter und Resonatormode eine wesentlich
höhere Rate als die beiden Verlustkanäle auf. In diesem Regime der starken Kopplung kann ein
kohärenter Austausch zwischen Emitter und Resonatormode bzw. genauer gesagt zwischen den





−(γ − κ)2 + 4g2(n+ 1) stattnden. Aufgrund der auftretenden Verlus-
te kann sich jedoch die Besetzung eines solchen Dubletts zeitlich ändern. Dadurch zerfällt die
Population irreversibel und somit inkohärent von einem Dublett |±, n〉 in das nächst niedrigere
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Dublett |±, n− 1〉, ehe das gekoppelte System unter Umständen sogar irgendwann im Grund-
zustand angekommen ist. Im Regime der starken Kopplung läuft dieser Populationszerfall aber
deutlich langsamer ab als die kohärenten Rabi-Oszillationen innerhalb eines Dubletts.
Gilt g  (γ, κ), so dominieren die dissipativen Verluste über die kohärente Wechselwirkung. Die
Kopplungskonstante g spielt nahezu keine Rolle mehr. Die Energieniveaus der Dublett-Zustände
werden im Grenzfall g = 0 entartet, folglich können keine kohärenten Rabi-Oszillationen zwi-
schen den einzelnen Dublett-Niveaus des gekoppelten Systems mehr stattnden. Mathematisch
betrachtet wird die Rabi-Frequenz Ω
′
n rein imaginär. Dieses Regime wird als schwaches Kopp-
lungsregime oder auch Purcell-Regime bezeichnet.
Wird etwa ein NV-Zentrum an einen typischen herstellbaren Resonator gekoppelt, so ist übli-
cherweise die Abklingrate κ der Resonatorphotonen gröÿer als die nicht-resonante Abklingrate
γ. Soll durch diese Kopplung das Regime der starken Kopplung erreicht werden, so muss folglich
die Bedingung g  κ erfüllt sein. Setzt man Gleichung (3.16) in Gleichung (3.5) ein, so ergibt




















Damit lässt sich zusammen mit der Beziehung κ = ωR/Q aus Gleichung (3.17) die folgende




















Hierbei ist anzumerken, dass im angenommenen Resonanzfall ωR = ω0 gilt.
Anhand der Gleichungen lässt sich erkennen, dass der benötigte Gütefaktor für das Eintreten in
das Regime der starken Kopplung umso kleiner ist, je kürzer die Lebensdauer und je gröÿer die
Emissionswellenlänge eines an den Resonator gekoppelten Emitters ist. Ferner erfordern Resona-
toren mit kleineren Modenvolumina kleinere Gütefaktoren um das Regime der starken Kopplung
zu erreichen. Wie in den Kapiteln 4 und 6 noch dargelegt wird, weisen die in dieser Arbeit unter-





bei Gütefaktoren von typischerweise Q = 2000 mit Maximalwerten bis hin zu Q = 8250 auf. Ist
der Resonator auf die Nullphononenlinie eines NV-Zentrums bei 637 nm abgestimmt, so ergibt
sich die Abklingrate der Resonatorphotonen zu κ = 1,5 THz bei Q = 2000 bzw. κ = 0,4 THz
bei Q = 8250. Bei einer typischen Lebensdauer eines NV-Zentrums von 12 ns ergibt sich bei
Annahme einer natürlichen Linienbreite eine nicht-resonante Abklingrate von γ = 83 MHz für
den ZPL-Übergang. Folglich ist die zuvor angenommene Bedingung κ > γ erfüllt, die Resona-
torverluste sind gröÿer als die nicht-resonante Abklingrate.
Um das Regime der starken Kopplung zu erreichen, müssten somit nach der einfachen Abschät-
zung in Gleichung (3.27) für ein NV-Zentrum Gütefaktoren von über 40 000 experimentell reali-
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siert werden. Bei suboptimaler Positionierung des Emitters zum Resonatorfeld oder ungünstiger
Dipolorientierung werden entsprechend noch höhere Gütefaktoren von Nöten sein. Somit kann
davon ausgegangen werden, dass mit den im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Resonatoren
stets eine Kopplung im schwachen Kopplungsregime vorliegen wird. Daher wird sich in den fol-
genden Betrachtungen auf das Purcell-Regime beschränkt und auf dieses Regime im nächsten
Abschnitt näher eingegangen.
3.3 Kopplung im Purcell-Regime
Im Regime der schwachen Kopplung werden üblicherweise wiederum zwei Fälle unterschieden.
Ist die nicht-resonate Abklingrate γ des Zwei-Niveau-Systems wesentlich gröÿer als die Abklin-
grate κ der Resonatorphotonen, so dominiert der Emitter durch seine spontane Emission die
Verluste des dissipativen Systems, γ  (κ, g). Man spricht vom sogenannten bad emitter limit.
Im bad cavity limit hingegen dominiert der Verlust an Photonen aus dem Resonator die Dyna-
mik des Systems, κ  (γ, g). Da sich wie bereits angesprochen die im Rahmen dieser Arbeit
durchgeführten Kopplungsexperimente im zuletzt genannten Regime bewegen, beschränken sich
die nachfolgenden Betrachtungen auf das bad cavity limit.
Obwohl die Resonatorverluste mit der Rate κ die Dynamik des gekoppelten Systems domi-
nieren, führt die Wechselwirkung dennoch zu einer veränderten spontanen Emissionsrate des
Zwei-Niveau-Systems. Angenommen ein Emitter habe im homogenen Medium, dies entspricht
beispielsweise einem NV-Zentrum in Diamant-Volumenmaterial, die spontane Emissionsrate γ
wie zuvor eingeführt, dann ergeben sich im bad cavity limit in Resonanz nachfolgende Eigenwerte


































(n+ 1) . (3.29)
Die spontane Emissionsrate wird durch die Kopplung an den Resonator verändert. Wie anhand










= γ + ∆γ . (3.30)
Die Gesamtemissionsrate in Resonatorkopplung γRes ist folglich um ∆γ gegenüber der Emissi-
onsrate γ im ungekoppelten Fall erhöht. Der Quotient aus dieser Änderung der Emissionsrate
und der Rate γ im ungekoppelten Fall beschreibt die relative Änderung der Emissionsrate durch










Diese physikalische Gröÿe wurde erstmals im Jahre 1946 von Purcell [76] beschrieben und wird
als Purcell-Faktor F bezeichnet. Setzt man zusätzlich die Gleichungen (3.5) für g, (3.16) für γ














Der Purcell-Faktor ist eine geeignete Kenngröÿe für die Qualität eines Resonators bezogen auf
potenzielle Kopplungen an Emitter. Je gröÿer dabei der Purcell-Faktor ist, desto stärker wird
durch die Resonatorkopplung die spontane Emissionsrate des Emitters erhöht. Anhand von Glei-
chung (3.32) lässt sich direkt ableiten, welche Anforderungen ein Resonator für eine möglichst
groÿe Überhöhung der spontanen Emission bieten sollte, wünschenswert sind möglichst hohe Gü-
tefaktoren Q bei kleinen Modenvolumina V .
An dieser Stelle sei angemerkt, dass in der Literatur abweichend von der hier getroenen Deni-
tion auch die Denition des Purcell-Faktors als das Verhältnis der Rate γRes im gekoppelten Fall







= 1 + F . (3.33)
Wird der Purcell-Faktor derart festgelegt, so impliziert ein Purcell-Faktor kleiner eins eine Un-
terdrückung der spontanen Emission und gröÿer eins entsprechend eine Erhöhung der spontanen
Emission durch die Resonatorkopplung.
Mithilfe des Purcell-Faktors lässt sich auch eine Aussage über den Photonenanteil treen, der in
die Resonatormode emittiert wird, bezogen auf die Gesamtzahl der emittierten Photonen. Für








Bei Kopplung eines Emitters an einen idealen Resonator strebt dieser Faktor gegen eins, in realen
Anordnungen ist der β-Faktor jedoch in der Regel deutlich kleiner als eins.
Lokale Zustandsdichte
Ein verbreitetes Erklärungsmodell der veränderten spontanen Emissionsrate eines an eine Re-
sonatormode gekoppelten Emitters ist das Modell der Zustandsdichte. Die Zustandsdichte be-
schreibt die Anzahl der Moden des Strahlungsfeldes, in die ein Emitter emittieren kann. Diese ist
im Allgemeinen ortsabhängig. Im Folgenden wird zunächst ein Emitter im homogenen Medium
betrachtet.





Mithilfe dieser Zustandsdichte lässt sich die spontane Emissionsrate γ des Emitters mit Kreis-
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mit dem Übergangsmatrixelement WAG = ~dAG · ~E vom angeregten Zustand in den Grund-
zustand des Emitters, dem elektrischen Vakuumfeld ~E im homogenen Medium mit Betrag
| ~E| =
√
~ω/2n2ε0V und dem bereits eingeführten Dipolmoment ~dAG des Übergangs. Das Be-








Der Vorfaktor 1/3 resultiert aus der Mittellung aller möglichen Dipolorientierungen relativ zum
elektrischen Vakuumfeld, das keine Vorzugsrichtung aufweist. Durch Einsetzen der Gleichung













Man beachte, dass λ hier die Vakuumwellenlänge des emittierten Lichts darstellt.
Angenommen der Emitter wird jetzt an eine Mode eines Resonators im gleichen Medium mit
Brechungsindex n gekoppelt. Diese Mode besitze eine lorentzförmige spektrale Verteilung, wie
sie generell für Resonatormoden und somit auch für die Moden eines Resonators in einer pho-
tonischen Kristallstruktur vorliegt (siehe Kapitel 4). Die Halbwertsbreite der Resonatormode sei
∆ωR und die Kreisfrequenz wie gewohnt ωR. Die Zustandsdichte innerhalb des Resonators ist





4(ω − ωR)2 + ∆ω2R
. (3.39)





4(ω − ωR)2 + ∆ω2R
. (3.40)
Auch das Übergangsmatrixelement verändert sich in Resonatorkopplung. Eine einfache Mittel-
lung der relativen Dipolorientierung zum elektrischen Feld über die drei Raumrichtungen, wie
im Fall des homogenen Mediums erfolgt, kann hier nicht erfolgen, da das elektrische Feld der
Resonatormode eine feste Vorzugsrichtung aufweist. Die relative Orientierung des Dipols zum
elektrischen Feld der Mode beeinusst das Betragsquadrat des Übergangsmatrixelements statt-
dessen durch einen Korrekturfaktor RDipol:
RDipol = |〈~edAG · ~eE〉|
2 (3.41)
mit den Richtungsvektoren ~edAG des Dipols und ~eE des elektrischen Feldes der Resonatormode.
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Darüber hinaus führt wegen WAG = ~dAG · ~E eine nicht perfekte Positionierung des Emitters





Der Faktor berücksichtigt somit die relative Stärke des elektrischen Felds der Mode am Ort ~r0
des Emitters. Das Betragsquadrat des Übergangsmatrixelements ergibt sich folglich zu:












Für die spontane Emissionsrate ∆γ des Emitters in die Resonatormode gilt mit Fermis Goldener
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lässt sich erkennen, dass die bekannte Formel für den Purcell-Faktor den Sonderfall für einen
perfekt zum elektrischen Feld der Resonatormode orientierten Emitter (RDipol = 1) in perfekter
Resonanz (ω0 = ωR) und optimaler räumlicher Positionierung (RPos = 1) darstellt. Der Faktor
Rλ =
∆ω2R
4(ω − ωR)2 + ∆ω2R
(3.47)
kann folglich als spektraler Korrekturfaktor interpretiert werden.
3.4 Kopplung an breitbandige Emitter
In den vorangegangen Abschnitten wurde basierend auf dem Jaynes-Cummings-Modell ein Mo-
dell zur Beschreibung der Kopplung eines Emitters an eine Resonatormode im Purcell-Regime
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entwickelt. Die Kopplungsexperimente in dieser Arbeit nden alle wie hinreichend dargelegt in
diesem Regime der schwachen Kopplung statt, genauer gesagt im bad cavity limit. Allerdings war
die implizite Annahme bislang stets, dass die Emission des Zwei-Niveau-Systems sehr schmalban-
dig ist, zumindest schmalbandiger als die Breite der Resonatormode. Diese Annahme kann für
das NV-Zentrum so nicht gehalten werden. Eine typische Mode eines in dieser Arbeit beschrie-
benen Resonators hat eine Halbwertsbreite von unter ∆λ = 0,5 nm, die NV-Emission erstreckt
sich jedoch aufgrund des breiten phononischen Seitenbandes über mehr als 100 nm im Spektrum.
Ferner ist die Nullphononenlinie wie in Abschnitt 2.3.5 dargelegt wurde durch spektrale Diusion
oder auch den Jahn-Teller-Eekt verbreitert und weist daher insbesondere bei Raumtemperatur
Breiten in der Gröÿenordnung der Breite der Resonatormode oder sogar gröÿere Halbwertsbrei-
ten auf. Ein derart verbreitertes Emissionsspektrum ndet sich nicht nur bei Farbzentren in
Diamant, sondern auch bei anderen Festkörperemittern wie etwa Quantenpunkten [199,200]. Die
Einbettung eines Emitters in ein Festkörpergitter führt grundsätzlich zur Verbreiterung jedes
einzelnen Übergangs durch Dephasierungseekte oder auch zur Ausbildung vibronischer Seiten-
bänder wie etwa bei Farbzentren in Diamant vorliegend.
Im Jahre 2010 wurde von Auèves et al. [200] ein Ratengleichungsmodell zur Beschreibung der
Kopplung von Quantenpunkten als breitbandige Emitter an einen Resonator entwickelt. In die-
sem Rahmen wurde insbesondere das Konzept eines generalisierten Purcell-Faktors für eine der-
artige Kopplung eingeführt. Albrecht et al. [149] entwickelten 2013 auf Basis dieser Erkenntnisse
ein erweitertes Ratengleichungsmodell für die Kopplung eines NV-Zentrums an einen Resonator
und berücksichtigten dabei in ihrem Modell neben der Dephasierung zusätzlich die vibronischen
Übergänge in den Grundzustand des NV-Zentrums. Aufbauend auf diesen Modellen kann im
Folgenden unter anderem ein generalisierter Purcell-Faktor für eine Mode in Resonanz mit einer
verbreiterten Nullphononenlinie eines NV-Zentrums oder auch in Resonanz mit einem phononi-
schen Seitenbandübergang deniert werden.
Im Folgenden sollen die Grundzüge des Ratengleichungsmodells für die Kopplung eines NV-
Zentrums an eine Resonatormode dargelegt werden. Die Vorgehensweise folgt dabei den Über-
legungen in [201]. Für eine tiefergehende Beschäftigung mit Modellen der Kopplung eines breit-
bandigen Emitters an einen schmalbandige Mode sei auf die Literaturen [149,200202] verwiesen.
Ratengleichungsmodell
Wie in Abbildung 3.2a dargestellt wird das NV-Zentrum ähnlich der Modellierung im Jaynes-
Cummings-Modell als atomares Zwei-Niveau-System bestehend aus einem angeregten Zustand
|A〉 mit Energie ~ωA und einem Grundzustand |G0〉 mit Energie ~ω0 modelliert. Im Folgen-
den wird von einer dauerhaften nicht-resonanten Anregung des NV-Zentrums etwa mit einem
grünen Laser ausgegangen. Dies führt, wie in Kapitel 2 erläutert wurde, bereits nach wenigen
optischen Zyklen zu einer Spinpolarisation des Emitters in der Spinprojektion ms = 0. Somit
ist es gerechtfertigt, die Unterteilung der Zustände in die Spin-Unterniveaus zu vernachlässigen.
Der Grundzustand weist im Gegensatz zum einfachen Jaynes-Cummings-Modell zusätzlich n hö-

























Abbildung 3.2: Ratengleichungsmodell. (a) Das NV-Zentrum wird als Mehr-Niveau-System be-
stehend aus einem angeregten Zustand |A〉 und einem Grundzustand |G0〉 mit n
höheren vibronischen Grundzustandsniveaus |G1〉 , ..., |Gn〉 modelliert. Die spon-
tane Emissionsrate γ0 entspricht der Rate des Nullphononenübergangs und
γ1, ..., γn den Raten der phononischen Seitenbandübergänge. Alle Übergänge sind
mit der Dephasierungsrate γ∗ verbreitert. Die höheren vibronischen Grundzu-
stände zerfallen sehr schnell weiter mit den Raten γi,i−1. (b) Modell der gekoppel-
ten Boxen. Das NV-Zentrum koppelt mit einer Rate R0 an den Resonator. Dieser
Wechselwirkungskanal entspricht der ZPL und ist in beiden Richtungen durch-
lässig. Die phononischen Seitenbandübergänge werden durch Raten R1, ..., Rn
beschrieben. Da bei diesen Zerfällen zusätzlich ein Phonon emittiert wird, sind
diese Zerfallskanäle nur in eine Richtung oen. Die spontane Emission des NV-
Zentrums in das umgebende Reservoir wird durch die Rate γ beschrieben. Die
Rate κ beschreibt den Verlust an Resonatorphotonen.
Anregung des NV-Zentrums kann der angeregte Zustand |A〉 wie gewohnt über die Nullpho-
nonenlinie in den Grundzustand (|A〉 → |G0〉) mit der spontanen Emissionsrate γ0 zerfallen.
Darüber hinaus ist aber auch eine Rückkehr in den Grundzustand über die phononischen Seiten-
bandübergänge in die höheren vibronischen Energieniveaus des Grundzustands (|A〉 → |Gi〉)
möglich mit den zugehörigen Raten γi. Die höheren vibronischen Zustände weisen eine kurze
Lebensdauer auf und zerfallen daher sehr schnell weiter mit Übergangsraten γi,i−1. Diese Raten
γi,i−1 modellieren die Linienverbreiterung der Seitenbandübergänge. Der zusätzlichen Linienver-
breiterung durch spektrale Diusion sowie durch weitere Dephasierungseekte, wie etwa den
Jahn-Teller-Eekt, wird durch eine allgemeine Dephasierungsrate γ∗ Rechnung getragen.
Erfolgt bei einem NV-Zentrum der Übergang des angeregten Zustands in den Grundzustand nicht
über die Nullphononenlinie, so wird ein rotverschobenes Photon emittiert. Das NV-Zentrum be-
ndet sich anschlieÿend in einem höheren vibronischen Niveau |Gi〉 des Grundzustands. Aufgrund
der Vielzahl an vibronischen Leveln bildet sich ein breites Seitenband aus. Zusätzlich erfolgt auf-
grund der kurzen Lebensdauer der höheren vibronischen Niveaus des Grundzustands stets ein
Übergang in ein niedrigeres vibronisches Level. Daher wird neben einem Seitenbandphoton auch
sehr schnell ein Phonon emittiert, daher die Bezeichnung phononisches Seitenband.
Das NV-Zentrum wird im Folgenden an eine Resonatormode gekoppelt. Dabei wird für jeden
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Übergang eine eigene Kopplungskonstante gi eingeführt. Die Emitter-Resonatorkopplung kann














mit der Kreisfrequenz ωR der Resonatormode. â ist der Operator der die Erzeugung von Resona-
torphotonen und â† der Operator der die Vernichtung von Resonatorphotonen beschreibt. σ̂n,m
ist für n 6= m der Übergangsoperator zwischen den Energieniveaus des NV-Zentrums und für
n = m der Besetzungsoperator des jeweiligen Energieniveaus. Der Erwartungswert 〈σ̂A,A〉 gibt
folglich die Besetzung des angeregten Zustands an.
Wie bereits bei der Erarbeitung des dissipativen Jaynes-Cummings-Modell erläutert, wird zur
Berücksichtigung der Verluste hier ebenfalls ein oenes Quantensystem mit Reservoir modelliert.
Die Mastergleichung wird ebenso in der Born-Näherung und in der Markov-Näherung wie in der







+ LResVerluste + LNVVerluste + LNVRelaxierung + LNVDephasierung . (3.49)
Der erste Term beschreibt die bereits im Jaynes-Cummings-Modell eingeführte kohärente Wech-
selwirkung zwischen Emitter und Resonatormode. Die weiteren Terme berücksichtigen Verluste
sowie Verbreiterungseekte.
Durch den zweiten Summanden in der Mastergleichung werden Resonatorverluste mit der Ab-
klingrate κ der Resonatorphotonen berücksichtigt:
LResVerluste = κL[â, ρ̂] . (3.50)
Der dritte Summand beschreibt Verluste der Polarisation bei den Übergängen vom angeregten




γiL[σ̂A,i, ρ̂] . (3.51)
Eine Linienverbreiterung tritt zum einen aufgrund der angesprochenen Relaxation zwischen den




γi,i−1L[σ̂i,i−1, ρ̂] . (3.52)
Der fünfte Summand berücksichtigt schlieÿlich noch die homogene Linienverbreiterung der Über-






















In den Summanden wurde die abkürzende Schreibweise mithilfe eines Lindblad-Operators ver-
wendet, der für einen beliebigen Operator Â wie folgt deniert ist:






Mithilfe der erarbeiteten Mastergleichung (3.49) kann der zeitliche Verlauf der Besetzungen sämt-
licher Zustände des NV-Zentrums sowie der zeitliche Verlauf der kohärenten Wechselwirkungen
vollständig beschrieben werden. Unter Beachtung der Eigenschaften der im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten NV-Zentren und hergestellten Resonatoren können jedoch noch weitere Ver-
einfachungen vorgenommen werden. Die Abklingrate κ der Resonatorphotonen und die spontane
Emissionsrate γ der NV-Zentren sind wie bereits in vorangegangenen Abschnitten erläutert stets
wesentlich gröÿer als die Kopplungsraten gi. Die hohe Rate κ garantiert, dass ein in den Resona-
tor emittiertes Photon diesen verlassen hat, bevor das nächste Photon in den Resonator gelangt.
Im Folgenden wird sich daher auf den Fall eines einzigen Photons im Resonator beschränkt.
Ferner können aufgrund der Dominanz der Raten κ und γ über die Kopplungsraten gi kohären-
te Wechselwirkungen zwischen Resonatormode und NV-Zentrum, wie etwa mathematisch durch
Terme wie 〈σ̂†i,j â〉 beschrieben, in adiabatischer Näherung vernachlässigt werden. Die zeitliche
Ableitung solcher Beiträge kann somit zu Null gesetzt werden.
Mithilfe dieser Vereinfachungen können folgende Ratengleichungen für den Erwartungswert der
Besetzung des angeregten Zustands des NV-Zentrums 〈σ̂A,A〉 und den Erwartungswert der An-
zahl der Photonen im Resonator 〈â†â〉 aufgestellt werden [149]:
d
dt














Für die zugehörigen Kopplungsraten gilt:
R0 =
4g20
















mit den Verstimmungen ∆i = ωi − ωR, der Kreisfrequenz ωR der Resonatormode, der Kreisfre-
quenz ωi des i-ten optischen Übergangs des NV-Zentrums und der absoluten spontanen Emissi-
onsrate γ = γ0 + ...+ γn.
In Abbildung 3.2b ist eine analoge Darstellung des Systems und seinen durch die Ratenglei-
chungen beschriebenen Wechselwirkungen dargestellt. Man kann sich das NV-Zentrum und den
Resonator nach Auèves et al. [202] als System gekoppelter Boxen vorstellen. Die NV-Box reprä-
sentiert dabei die Besetzung 〈σ̂A,A〉 des angeregten Zustands und die Resonatorbox die Anzahl
〈â†â〉 der Photonen im Resonator. Das NV-Zentrum kann Photonen mit der Rate γ spontan
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emittieren, der Resonator Photonen mit der Rate κ an das umgebende Reservoir abgeben. Die
Raten R0 und Ri beschreiben die eektiven Kopplungsraten zwischen den beiden Boxen.
Im Folgenden werden exemplarisch einige mögliche Vorgänge in diesem Modell gekoppelter Bo-
xen beschrieben. Wird das NV-Zentrum durch die nicht-resonate Laserbestrahlung angeregt, so
kann der Emitter entweder spontan zerfallen und ein Photon mit der Rate γ an das Reservoir ab-
geben oder ein Photon in die Resonatormode emittieren. Wird das an den Resonator gekoppelte
Photon über die Nullphononenlinie emittiert, so kann es anschlieÿend entweder den Resonator
mit einer Rate κ verlassen oder vom NV-Zentrum mit einer über die Rate R0 festgelegten Wahr-
scheinlichkeit reabsorbiert werden. Erfolgt die Emission in den Resonator hingegen über einen
anderen Übergang in einen der vibronischen Zustände des Grundzustands, so ist dieser Prozess
aufgrund der zusätzlichen Emission eines Phonons energetisch irreversibel und das eingekoppelte
Photon verlässt den Resonator mit der Rate κ. Folglich kann die Rate R0 dem ZPL-Übergang
zugeordnet werden und die Raten Ri mit i = 1, ..., n den Übergängen über das vibronische Sei-
tenband. Im Modell kann ein Photon somit mit einer Gesamtrate von
∑n
i=0Ri in den Resonator
eingekoppelt werden, aber nur mit der Rate R0 vom NV-Zentrum reabsorbiert werden. Lediglich
der Zerfall über die Nullphononenlinie bietet einen reversiblen Zerfallskanal.
Generalisierter Purcell-Faktor
In Abschnitt 3.3 wurde der Purcell-Faktor als geeignetes Maÿ für die relative Änderung der
spontanen Emissionsrate durch Kopplung eines Emitters an eine Resonatormode eingeführt. Von
Auèves et al. [200] wurde das Konzept eines generalisierten Purcell-Faktors bei Kopplung eines
rein durch Dephasierung verbreiterten breitbandigen Emitters an einen Resonator vorgeschla-
gen. Im Folgenden wird in Analogie ein generalisierter Purcell-Faktor unter Berücksichtigung
von Dephasierung und vibronischen Grundzuständen basierend auf den Ergebnissen des Raten-
gleichungsmodells erarbeitet.
Im Purcell-Regime und der damit verbundenen Dominanz der Parameter κ und γ über die
Kopplungskonstanten gi kann die Kopplung eines Emitters an einen Resonator als zusätzlicher
Verlustkanal modelliert werden. Der angeregte Zustand des Emitters zerfällt somit mit einer
neuen Rate γ +
∑n
i=0Ri. Für die durch die Kopplung an eine Resonatormode hervorgerufene





Wird die Deniton des Purcell-Faktors aus Gleichung (3.31) übertragen, so ergibt sich für den




































Der generalisierte Purcell-Faktor aller Übergänge kann wie anhand von Gleichung (3.60) ersicht-
lich über die Summe aller Purcell-Faktoren der einzelnen Übergänge berechnet werden.
Den bekannten Ausdruck für den Purcell-Faktor im Resonanzfall aus Gleichung (3.31), F =
4g2/(κγ), erhält man durch Annahme einer Dephasierungsrate von γ∗ = 0 sowie eines unmittel-
baren Übergangs der höheren vibronischen Niveaus in den Grundzustand mit γi,i−1 = 0. Ferner
muss die Rate κ in (3.31), die nur die Breite der Mode beschreibt, durch die Summe κ+γ ersetzt
werden. Dies entspricht der Ersetzung des bisherigen Gütefaktors Q = ωR/κ durch einen neuen
generalisierten Gütefaktor Q∗ = ωR/(κ+ γ) [200].
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Teile dieses Kapitels sind, wörtlich oder auch modiziert, aus [90] übernommen.
In diesem Kapitel wird zunächst ausgehend von den Maxwellgleichungen die grundlegende Theo-
rie der Lichtausbreitung in Strukturen mit periodischer Variation des Brechungsindex, die auch
als photonische Kristalle oder auch photonische Kristallstrukturen bezeichnet werden, erarbeitet.
Eine Wellengleichung zur Beschreibung der Lichtausbreitung wird aufgestellt, die die Bestim-
mung der Eigenfunktionen in photonischen Kristallstrukturen sowie die Analyse der Eigenfunk-
tionen insbesondere unter Berücksichtigung der vorliegenden Symmetrien erlaubt. Im Anschluss
daran wird das Konzept der photonischen Bandstruktur eingeführt sowie eine Simulationsmetho-
dik beschrieben, die die numerische Bestimmung der Bandstruktur ermöglicht. In diesem Rahmen
wird auch auf das Konzept der photonischen Bandlücke eingegangen, deren Existenz die Funkti-
onsfähigkeit von Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen maÿgeblich bedingt. Im letzten
Teil des Kapitels werden durch Punktdefekte in zweidimensionalen photonischen Kristallstruk-
turen erzeugte Resonatoren hoher Güte und auÿerordentlich kleiner Modenvolumina eingeführt.
Hierbei wird insbesondere auf die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten und untersuchten Re-
sonatortypen eingegangen und darüber hinaus deren simulationsgestützte Optimierung mithilfe
des Prinzips des gentle connement dargelegt.
4.1 Wellengleichung für photonische Kristalle
Die theoretische Beschreibung der Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in photonischen Kris-
tallstrukturen beruht auf den vier Maxwellgleichungen, die James Clerk Maxwell bis 1864 erarbei-
tete. Die nachfolgenden Überlegungen mithilfe der Elektrodynamik lassen zahlreiche Analogien
zur Quantenmechanik in periodischen Potenzialen erkennen. Statt eines periodischen Potenzials
V (~r) wird im Folgenden eine periodische dielektrische Funktion ε(~r) eingeführt. Der maÿgebliche
Operator ist statt eines Hamiltonoperators ein Dierentialoperator Θ. Statt Bloch-Funktionen
~Ψ~k,n werden Eigenfunktionen
~H~k,n betrachtet, die auch als Moden der photonischen Kristall-
struktur bezeichnet werden. Die Lichtausbreitung selbst wird durch eine hermitesche Operator-
gleichung beschrieben. Diese Wellengleichung photonischer Kristallstrukturen wird im Folgenden
hergeleitet und deren Eigenfunktionen unter Ausnutzung der in den Nanostrukturen vorliegenden
Symmetrien näher charakterisiert. Die nachfolgenden theoretischen Überlegungen sind angelehnt
an [89,203].
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4.1.1 Elektromagnetismus als Eigenwertproblem
Die Ausbreitung elektromagnetischer Wellen und somit insbesondere von Licht in dielektrischen
Materialien wird durch die vier Maxwellgleichungen beschrieben [204]:
~∇ · ~D = ρ (4.1)
~∇ · ~B = 0 (4.2)








wobei ~E und ~H die elektrische bzw. magnetische Feldstärke, ~D und ~B das elektrische Verschie-
bungsfeld bzw. die magnetische Flussdichte, ρ die Ladungsdichte und ~j die Stromdichte darstel-
len. Bei Gleichung (4.1) handelt es sich um das Gauÿsche Gesetz, bei Gleichung (4.2) um das
Gauÿsche Gesetz der Magnetostatik, (4.3) stellt das Induktionsgesetz von Faraday dar und (4.4)
eine erweiterte Form des Ampèreschen Gesetzes. Im Allgemeinen stehen das Verschiebungsfeld










mit der Vakuum-Permittivität ε0 = 8,86 · 10−12 As/Vm.
Die theoretischen Betrachtungen in diesem Kapitel sollen die Lichtausbreitung in von Luft um-
gebenen zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen in Diamant beschreiben. Es werden
daher folgende Annahmen getroen:
 Diamant ist ein dielektrisches Material, d. h. es gibt keine freien Ladungen oder Ströme.
Daher gilt im Folgenden: ρ = 0 und ~j = 0.
 Diamant wird als makroskopisches und isotropes Material angenommen, sodass die relative
Permittivität eine skalare Funktion ε(~r, ω) ist.
 Die Feldstärken werden als klein angenommen, sodass zwischen ~D und ~E bzw. ~H und
~B jeweils ein linearer Zusammenhang besteht. Somit können etwa in Gleichung (4.5) alle
Terme χijk der Ordnung 1 und höher vernachlässigt werden.
 Die Dispersion in Diamant wird vernachlässigt, es gilt somit ε(~r, ω) = ε(~r). Ferner wird der
Diamant als transparent und somit absorptionsfrei angenommen, ε(~r) ist folglich reellwertig
und positiv.
Die für Diamant getroenen Annahmen gelten selbsterklärend auch für Luft als Umgebungs-
material der untersuchten photonischen Kristallstrukturen in Diamant. Aus diesen Annahmen
hervorgehend ergeben sich nachfolgende Relationen:
~D(~r) = ε0ε(~r) ~E(~r) ~B(~r) = µ0µ(~r) ~H(~r) (4.6)
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mit der Permeabilität µ0 = 4π · 10−7 H/m. Bei vielen Dielektrika, insbesondere bei Diamant,
ist µ(~r) ≈ 1. Für den Brechungsindex n gilt somit n = √εµ =
√
ε und die Maxwellgleichungen
ergeben sich folglich zu:
~∇ ·
(
ε(~r) · ~E(~r, t)
)
= 0 (4.7)
~∇ · ~H(~r, t) = 0 (4.8)




~∇× ~H(~r, t)− ε0ε(~r)
∂ ~E(~r, t)
∂t
= 0 . (4.10)
Die Gleichungen (4.7) und (4.8) besagen, dass elektrisches und magnetisches Feld frei von Quellen
sind. Folglich können das magnetische und das elektrische Feld aus transversal zur Ausbreitungs-
richtung polarisierten Wellen konstruiert werden. Da die Maxwellgleichungen lineare Gleichungen
sind, können die Felder darüber hinaus nach harmonischen Moden entwickelt werden. Zeitab-
hängigkeit und räumlicher Anteil können somit separiert werden:
~E(~r, t) = ~E(~r)e−iωt ~H(~r, t) = ~H(~r)e−iωt . (4.11)
Die beiden letzten Maxwellgleichungen (4.9) und (4.10) liefern zudem nach Einsetzen von Glei-
chung (4.11) einen direkten Zusammenhang zwischen der elektrischen und der magnetischen
Feldstärke, sodass gilt:
~∇× ~E(~r)− iωµ0 ~H(~r) = 0 ~∇× ~H(~r) + iωε0ε(~r) ~E(~r) = 0 . (4.12)
Dieses System gekoppelter Dierenzialgleichungen lässt sich entkoppeln. Die Gleichungen (4.12)
können wie folgt umgeformt werden:



























Analog kann die entsprechende Wellengleichung für die elektrische Feldstärke ~E(~r) aufgestellt
werden. Diese ergibt sich zu:




ε(~r) ~E(~r) . (4.16)
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Durch die zu untersuchende photonische Kristallstruktur wird die Dielektrizitätsfunktion ε(~r)
vorgegeben. Ziel ist es nun, die Moden ~H(~r) bzw. ~E(~r) als Eigenfunktionen der Wellengleichung
sowie die zugehörigen Frequenzen ω zu ermitteln. Im Folgenden werden ohne Einschränkung
die Moden der Wellengleichung des magnetischen Feldes ~H(~r) mithilfe von Gleichung (4.15)
bestimmt. Unter Verwendung der Rotationsgleichungen (4.12) können anschlieÿend auch die
Moden des elektrischen Feldes über folgende Relation berechnet werden:






Gleichung (4.15) stellt mathematisch gesehen ein Eigenwertproblem dar. Ist eine Lösung ~H(~r)
gefunden und werden darauf die Operationen aus Gleichung (4.15) angewendet, so ergibt sich
wiederum die Mode ~H(~r) multipliziert mit einer Konstanten. Eine solche Lösung wird als Ei-
genfunktion, die Konstante als Eigenwert bezeichnet. Um Gleichung (4.15) noch deutlicher als
Eigenwertproblem herauszustellen, kann die Wellengleichung mithilfe eines linearen Operators Θ






mit der Festlegung des Operators Θ durch







Eigenschaften der Moden als Eigenfunktionen von Θ
In diesem Abschnitt wird gezeigt, dass der Operator Θ hermitesch ist und in Folge dessen die
zu den Moden gehörenden Frequenzen ω reellwertig und positiv sind. Ferner folgt aus der Her-
mitezität des Operators, dass Eigenfunktionen zu verschiedenen Eigenwerten orthogonal sind.
Anhand von Gleichung (4.18) lässt sich erkennen, dass Θ darüber hinaus ein linearer Operator
ist. Ist es gelungen, zwei entartete Moden ~H1(~r) und ~H2(~r) zu bestimmen, so ist auch jede Li-
nearkombination c1 ~H1(~r) + c2 ~H2(~r) ebenfalls Lösung der Wellengleichung.
Für die weitere Betrachtung seien zunächst allgemein ~F und ~G zwei beliebige Vektorfelder, die
im Unendlichen verschwinden. Ein Operator O heiÿt hermitesch, falls die Gleichung (~F ,O ~G) =
(O~F , ~G) erfüllt ist. Dabei wird (·, ·) als das innere Produkt bezeichnet, das für zwei Vektorfelder
~F (~r) und ~G(~r) wie folgt festgelegt ist:
(~F , ~G) =̂
∫
V
~F ∗(~r)~G(~r) d3~r . (4.20)
Aus der Denition des inneren Produkts folgt unmittelbar, dass (~F , ~G) = (~G, ~F )∗ sowie darüber
hinaus (~F , ~F ) ≥ 0 gilt. Das innere Produkt (~F , ~F ) ist somit insbesondere reellwertig. Ferner
kann ~F (~r) so normiert werden, dass (~F , ~F ) = 1 gilt. Eine derartige Normierung ist für die Mo-
den ~H(~r) als Eigenfunktionen der Wellengleichung möglich, da Θ ein linearer Operator ist. Derart
normierte Moden lassen sich leichter berechnen, allerdings ist der Vorfaktor beispielsweise bei
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der Berechnung der Feldenergien zu berücksichtigen.





















































Das letzte Ringintegral in (4.21) kann aufgrund der an ~F , ~G und V gestellten Forderungen







































(~F ,Θ~G) = (Θ~F , ~G) . (4.22)
Der Operator Θ ist somit hermitesch. Darüber hinaus kann die Wellengleichung (4.18) mithilfe










( ~H, ~H) (4.23)





( ~H, ~H) . (4.24)









, das Quadrat ω2 der Frequenz einer Mode ist somit reellwertig. Wird darüber hinaus









∣∣∣∇× ~H∣∣∣2 d3~r . (4.25)
Da zusätzlich ε(~r) als positiv und reellwertig vorausgesetzt wurde folgt, dass ω2 positiv und die
Frequenz ω der Mode somit reellwertig ist. Mit Gleichung (4.23) folgt darüber hinaus für zwei
1Hier sei vorausgesetzt: ~F , ~G ∈ C1(V,C3), V ist die gröÿtmögliche kompakte Menge V ⊆ C3. C1(V,C3) bezeichnet
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( ~H2, ~H1) = ( ~H2,Θ ~H1)
=⇒ ω21( ~H2, ~H1) = c2( ~H2,Θ ~H1)
(4 23)








( ~H2, ~H1) = 0 .
Für zwei nicht entartete Moden gilt folglich ( ~H1, ~H2) = 0. Zwei zu unterschiedlichen Frequenzen
gehörende Moden sind somit orthogonal, wohingegen entartete Moden nicht zwangsweise ortho-
gonal sein müssen.
Skalierungsinvarianz der Wellengleichung
In diesem Abschnitt wird der Frage nachgegangen, wie sich die Wellengleichung und deren Lösun-
gen bei einer Skalierung zu gröÿeren oder kleineren Strukturen verhalten. Als charakteristische
Gröÿe für photonische Kristallstrukturen wird die Gitterkonstante a betrachtet. Im Folgenden
wird hypothetisch eine Struktur angenommen, die um einen Faktor s gestreckt oder gestaucht
ist. Für die Dielektrizitätsfunktion dieser Struktur gilt somit ε
′
(~r) = ε(~r/s). In Folge dessen gilt
für den neuen Ortsvektor ~r
′
= s · ~r und für den Nabla-Operator ~∇′ = ~∇/s. Die Wellengleichung



























) sowie durch Multiplizieren mit

















Diese neue Wellengleichung weist die gleiche Struktur auf wie die Wellengleichung (4.15) des






/s) und zugehörigen skalierten Fre-
quenzen ω
′
= ω/s. Es genügt folglich, die Moden einer photonischen Kristallstruktur für eine
einzige beliebige Gitterkonstante a zu bestimmen. Die Moden einer Struktur mit gröÿerer oder
kleinerer Gitterkonstante sowie die zugehörigen Frequenzen ergeben sich schlicht durch Skalieren.
Die Wellengleichung (4.15) ist somit skalierungsinvariant.
Eine weitere vorteilhafte Konsequenz der Skalierungsinvarianz ist, dass auch die Werte von ε ska-
liert werden können. Kennt man die Eigenfunktionen für eine photonische Kristallstruktur mit
Dielektrizitätsfunktion ε(~r) und betrachtet einen anderen Kristall mit Dielektrizitätsfunktion
ε
′













Die photonische Kristallstruktur mit veränderter Dielektrizitätszahl weist die gleichen Moden
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auf, lediglich die Frequenzen sind durch ω
′
= sω skaliert. Ist die Dielektrizitätsfunktion ε(~r)
beispielsweise um einen Faktor vier gestreckt, so sind die Moden ~H(~r) als Eigenfunktionen der
Wellengleichung unverändert, die Frequenzen der Moden allerdings halb so groÿ.
Die gezeigte Skalierungsinvarianz ist für die Simulation und Herstellung photonischer Kristall-
strukturen von entscheidender Bedeutung. Die aus der Simulation einer Struktur mit beliebiger
Gitterkonstante a gewonnenen Erkenntnisse können ohne groÿen Aufwand auf skalierte Struk-
turen übertragen werden. Im Anschluss an eine erfolgte Simulation kann die Gitterkonstante
a beispielsweise so angepasst werden, dass die Frequenz einer Resonatormode der später her-
gestellten Struktur auf den Wellenlängenbereich der Nullphononenlinie des NV-Zentrums bei
637 nm abgestimmt ist. Ferner lassen sich infolge der Skalierungsinvarianz auch Erkenntnisse
aus Studien zu photonischen Kristallen in anderen Materialsystemen wie etwa Silizium/Luft auf
Diamant/Luft-Systeme problemlos übertragen.
4.1.2 Charakterisierung der Moden durch Ausnutzen von Symmetrien
Wie bereits in den vorangegangenen Abschnitten erläutert wurde, sind die Moden ~H(~r) die Lö-
sungen der erarbeitetenWellengleichung (4.15). Zwei nicht entartete Moden sind stets orthogonal,
ferner sind die zugehörigen Frequenzen ω positiv und reellwertig. Photonische Kristallstrukturen
weisen als periodische Strukturen, periodisch im Sinne einer periodischen Variation von ε(~r),
darüber hinaus zahlreiche Symmetrien auf, die die weitere Charakterisierung der Moden erlau-
ben. Im Folgenden wird auf die Translationssymmetrie, die Rotationssymmetrie und auch die
Spiegelsymmetrie näher eingegangen.
Translationssymmetrie und Brillouinzone
Bei geeigneten Festkörpern liegt eine Gitterstruktur mit periodischer Dichtefunktion ρ(~r) =
ρ(~r + ~R) vor, wobei für den dreidimensionalen die Periode beschreibenden Gittervektor ~R gilt:
~R = n1~a1 + n2~a2 + n3~a3 mit ni ∈ Z und der Basis {~ai} des primitiven Gitters. Aufgrund dieser





i ~G~r . (4.30)
Der Vektor ~G ist durch Vektoren ~gi mit ~G = l~g1 + m~g2 + n~g3 mit l,m, n ∈ Z festgelegt. Um
die diskrete Translationssymmetrie des Gitters zu gewährleisten, muss für diese Vektoren gelten:
~gi ·~aj = 2πδij mit dem Kroneckersymbol δij . Die so denierte Basis {~gi} spannt das sogenannte
reziproke Gitter auf.
Ebenso wie bei Festkörpern kann auch bei photonischen Kristallstrukturen eine vorhandene dis-
krete Translationssymmetrie ausgenutzt werden. Mathematisch lässt sich die periodische Struk-
tur analog durch eine Dielektrizitätsfunktion ε(~r) statt durch eine Dichtefunktion ρ(~r) beschrei-
ben. Im Folgenden wird nach [203] und [206] die diskrete Translationssymmetrie zunächst in eine
Richtung, ohne Einschränkung die z-Richtung, betrachtet. Sei R = l ·a mit l ∈ Z die Periodizität
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in diese Richtung und T~R der zugehörige Translationsoperator mit T~R = TRẑ, so gilt:
T~Rε(~r) = ε(~r − ~R) = ε(~r) . (4.31)
Aufgrund der Translationssymmetrie muss der Operator Θ mit dem eingeführten Translations-
operator T~R kommutieren, [T~R,Θ] = 0. Die Moden von Θ müssen somit gleichzeitig auch Ei-
genfunktionen des Translationsoperators sein. Diese Eigenfunktionen sind wie gewohnt ebene
Wellen:
TRẑe
ikz = eik(z−R) = e−ikR · eikz . (4.32)
Moden mit Wellenzahl k und k
′
= k + n · (2π/a), n ∈ Z, haben den gleichen Eigenwert e−ikR.
Der Faktor (2π/a) = b wird als reziproker Gittervektor im k-Raum bezeichnet. Jede Superposi-
tion solcher entarteter Eigenfunktionen ist selbst wieder eine Eigenfunktion. Daher können die





i(k+nb)z = ~uk(~r) · eikz (4.33)
mit Entwicklungskoezienten ~ck,n die durch Lösen der Maxwellgleichungen festgelegt sind und
der periodischen Funktion ~uk(~r) = ~uk(x, y, z + nb). Eine derartige Linearkombination ebener
Wellen heiÿt Bloch-Welle. Die Tatsache, dass die Eigenfunktionen des periodischen Gitters durch
ebene Wellen amplitudenmoduliert mit einer periodischen Funktion ~uk(~r) dargestellt werden
können, wird üblicherweise als Bloch-Theorem bezeichnet.
Moden, deren Wellenzahl k sich nur um ein ganzzahliges Vielfaches des reziproken Gittervektors
unterscheiden sind identisch. Sie haben daher den gleichen Eigenwert und somit auch die gleiche
Modenfrequenz ω(k + n · b) = ω(k). Daher genügt es, die Wellenzahl k im Wertebereich von
−π/a < k ≤ π/a zu betrachten. Dieser Bereich von sich nicht wiederholenden k-Werten im
reziproken Raum wird als Brillouinzone bezeichnet.
Analog kann die Translationssymmetrie auch in drei Dimensionen betrachtet werden. In diesem
Falle ist die photonische Kristallstruktur invariant unter Verschiebungen um einen Gittervektor
~R = l~a1 +m~a2 + n~a3 mit l,m, n ∈ Z und der Basis {~ai} des primitiven Gitters. Analog können
reziproke Gittervektoren aufgestellt werden, die die reziproke Basis {~bi} derart bilden, dass wie
zuvor erläutert ~bi · ~aj = 2πδij gilt. Die Moden des dreidimensionalen Systems sind ebenfalls
Bloch-Moden ~H~k(~r) mit Wellenvektor
~k = k1~b1 + k2~b2 + k3~b3 mit k1, k2, k3 ∈ Z. Die Lösungen
des Eigenwertproblems ergeben sich mit der Modulationsfunktion ~u~k(~r) = ~u~k(~r +
~R) für alle
Gittervektoren ~R zu:
~H~k(~r) = ~u~k(~r) · e
i~k~r . (4.34)
Der Wellenvektor ~k liegt dabei wie bereits im eindimensionalen Fall dargelegt innerhalb der Bril-
louinzone und kennzeichnet eine Mode ~H~k(~r) von Θ mit Frequenz ω(
~k). Ist ~H~k(~r) Eigenfunktion
von Θ, so ist bei vorliegender Translationssymmetrie auch automatisch T~R
~H~k(~r) Eigenfunktion
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Abbildung 4.1: Zweidimensionales hexagonales Gitter. (a) Im realen Raum wird die primitive
Einheitszelle (rot) durch die Gittervektoren ~a1 und ~a2 aufgespannt. (b) Im re-
ziproken Raum spannen die reziproken Gittervektoren ~b1 und ~b2 das reziproke
Gitter auf. Dieses ist gegenüber dem realen Gitter um 90◦ gedreht. Die Bril-
louinzone (gelb) ist ebenfalls hexagonal und wiederum um 90◦ gegenüber dem
reziproken Gitter im k-Raum gedreht. (c) Die erste Brillouinzone (blau) wird
durch die Punkte Γ, M und K im reziproken Raum aufgespannt.
mit gleichem Eigenwert und gleicher Frequenz ω(~k + ~R) = ω(~k).
Zur periodischen Variation des Brechungsindex wurden mehrere zweidimensionale photonische
Kristallgitter vorgeschlagen, wie etwa eine quadratische, hexagonale oder auch wabenartige An-
ordnung von Luftzylindern im homogenen Umgebungsmaterial [203]. Im Folgenden wird auf die
Brillouinzone für das in dieser Arbeit verwendete Gitter bestehend aus Luftzylindern (ε ≈ 1) in
einer Diamantschicht (ε = 5,76 bei NV-Wellenlängen) näher eingegangen. Die Luftzylinder wie-
derholen sich dabei periodisch derart, dass eine hexagonale Anordnung mit einer Gitterkonstan-
ten a entsteht (Abbildung 4.1a). Das Gitter wird durch die beiden Gittervektoren ~a1 = a2 (x̂+ŷ
√
3)
und ~a2 = a2 (x̂− ŷ
√
3) aufgespannt. Die dazugehörigen reziproken Gittervektoren ergeben sich zu
~b1 =
2π
a (x̂ + ŷ/
√
3) und ~b2 = 2πa (x̂ − ŷ/
√
3). Diese Basisvektoren spannen folglich ebenfalls ein
hexagonales Gitter auf, allerdings ist die Längeneinheit umgekehrt proportional zu a und das
reziproke Gitter gegenüber dem Gitter im realen Raum um 90◦ gedreht (Abbildung 4.1b).
Da die Wellenvektoren ~k nur bis auf einen reziproken Gittervektor ~G eindeutig bestimmt sind,
kann für die Konstruktion der Brillouinzone ein beliebiger Gitterpunkt des reziproken Gitters
gewählt werden. Von diesem Punkt ausgehend werden zu allen benachbarten Gitterpunkten Stre-
cken eingezeichnet und die Mittelsenkrechten konstruiert. Die Brillouinzone wird nun von den
Mittelsenkrechten begrenzt. Die Brillouinzone eines hexagonalen Gitters ist wiederum hexagonal
und gegenüber dem reziproken Gitter um 90◦ gedreht. Allgemein gilt, dass Brillouinzone und auch
reziprokes Gitter stets die gleiche Punktsymmetrie aufweisen wie der jeweilige Gittertyp [206].
Wann immer eine photonische Kristallstruktur eine Drehsymmetrie, eine Spiegelsymmetrie oder
auch wie hier betrachtet eine Translationssymmetrie aufweist, so weisen auch die Frequenzen
ω(~k) der Moden diese Symmetrie auf.
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Rotationssymmetrie
Neben der diskutierten Translationsymmetrie kann eine photonische Kristallstruktur auch eine
Rotationssymmetrie aufweisen. Das in dieser Arbeit verwendete hexagonale Gitter etwa weist
eine sechsstuge Drehsymmetrie um ganzzahlige Vielfache von 60◦ auf. Dies schränkt, wie im
Folgenden dargelegt wird, die zu betrachteten ~k-Werte auf einen kleinen Ausschnitt der Bril-
louinzone ein.
Allgemein wird die Drehung eines Vektorfelds ~F (~r) durch einen Operator OR beschrieben. Dieser
Operator rotiert sowohl das Vektorfeld zu ~F
′
= R~F als auch das Argument des Vektorfelds zu
~r
′
= R−1~r. Der Operator R(n̂, α) beschreibt dabei die Drehung mit Winkel α um eine Achse n̂.
Es gilt folglich:
OR ~F (~r) = R~F (R−1~r) . (4.35)
Ist die photonische Kristallstruktur invariant gegenüber der Drehung durch einen Operator OR,
so kommutieren der Rotationsoperator und der Operator Θ, [Θ, OR] = 0. Die Moden ~H~k müssen
folglich gleichzeitig Eigenfunktionen beider Operatoren sein. Für diese Moden gilt somit:






(OR ~H~k) . (4.36)
Ist die Mode ~H~k Eigenzustand von Θ, so ist bei vorliegender Drehsymmetrie auch OR
~H~k auto-
matisch Eigenzustand von Θ mit gleichem Eigenwert und gleicher Frequenz ω(R~k) = ω(~k).
Aufgrund der Invarianzen müssen auch T~R und OR kommutieren, sodass gilt:
T~R(OR







~k ~R(OR ~H~k) . (4.37)
OR ~H~k ist somit Eigenfunktion des im Abschnitt zuvor eingeführten Translationsoperators T~R
mit Eigenwert e−iR
~k ~R. Die Eigenfunktion OR ~H~k kann folglich wie gewohnt als Bloch-Zustand
mit Wellenvektor R~k interpretiert werden.
Aufgrund der sechsfachen Drehsymmetrie kann bei einem hexagonalen Gitter die Berechnung der
Moden und zugehörigen Frequenzen folglich auf einen kleineren Teil der Brillouinzone, genauer
gesagt ein Sechstel der Brillouinzone, beschränkt werden. Es genügt sogar, die Kalkulationen nur
für ein Zwölftel der Brillouinzone durchzuführen. Dazu müssen jedoch neben der Rotationssym-
metrie noch die im nächsten Abschnitt behandelten Spiegelsymmetrien berücksichtigt werden.
Die Brillouinzone eines hexagonalen Gitters kann jedoch niemals durch einem kleineren Teil re-
produziert werden, daher wird dieser Ausschnitt auch als erste Brillouinzone oder irreduzible
Brillouinzone bezeichnet.
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Spiegelsymmetrie
Ist eine Funktion ~f(~r) spiegelsymmetrisch zur xy-Ebene, so gilt mit dem zugehörigen Spiegel-
operator OMz :
OMz
~f(~r) = Mz ~f(Mz~r) (4.38)
mit Mz ẑ = −ẑ, Mzx̂ = x̂ und Mz ŷ = ŷ. Der Operator verändert somit ẑ zu −ẑ und lässt x̂ und
ŷ unverändert. Die möglichen Eigenwerte von OMz sind ±1. Ist die Dielektrizitätsfunktion ε(~r)
invariant bezüglich Spiegelung an der xy-Ebene, so kommutieren der Spiegeloperator OMz und
Θ, [Θ, OMz ] = 0. Daher ist OMz ~H~k erneut ein Bloch-Zustand mit Wellenvektor Mz
~k.
Für zweidimensionale photonische Kristalle gilt aufgrund der vorliegenden Spiegelsymmetrie für
jeden Wellenvektor ~k‖ in der xy-Ebene stets Mz~k‖ = ~k‖. Daher gilt die folgende Eigenwertglei-
chung für ausnahmslos alle zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen:
OMz ~H~k‖
(~r) = Mz ~H~k‖
(Mz~r) = ± ~H~k‖(~r) . (4.39)
Folglich wird das magnetische Feld entweder als gerade mit Eigenwert +1 oder als ungerade mit
Eigenwert −1 bezüglich Spiegelung an der xy-Ebene bezeichnet. Gleiches gilt für das elektrische






OMzHz(~r) = −Hz(Mz~r) .
(4.40)
Die Felder sind nach Gleichung (4.12) jedoch nicht unabhängig voneinander, sodass gilt:











= −iωε0ε(~r)Ez . (4.42)
Somit transformieren Ex und Ey unter Spiegelung an der xy-Ebene wie Hz sowie Hx und Hy wie
Ez. Da in einer zweidimensionalen photonischen Kristallstruktur bei Spiegelung an der xy-Ebene
OMz~r = ~r gelten muss, folgt aus den Gleichungen (4.40), dass die einzigen für gerade Mz-Moden
nicht verschwindenden Komponenten Hz, Ex und Ey sind. Für ungerade Mz-Moden verschwin-
den hingegen die Komponenten Ez, Hx und Hy nicht. Aufgrund dieser Polarisation werden die
ersten Komponenten Hz, Ex, Ey als Transversal-Elektrische Moden (TE-Moden), die letzteren
drei Komponenten Hx, Hy, Ez als Transversal-Magnetische Moden (TM-Moden) bezeichnet. Bei
TE-Moden steht die magnetische Feldstärke senkrecht zur xy-Ebene, d. h. ~H = H(~r) · ẑ, und die
elektrische Feldstärke liegt in der xy-Ebene, d. h. E(~r) · ẑ = 0. Bei den TM-Moden verhält es
sich genau umgekehrt.
Während die Spiegelsymmetrie zur xy-Ebene bei ausnahmslos allen zweidimensionalen photoni-
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schen Kristallstrukturen vorliegt, weist speziell das in dieser Arbeit verwendete hexagonale Gitter
zusätzliche Spiegelsymmetrien auf. Diese spezischen Symmetrien sind teilweise identisch mit be-
reits behandelten Drehsymmetrien um Vielfache von 60◦. Eine der Spiegelsymmetrien lässt sich
jedoch nicht durch eine Drehung um diesen Winkel erzeugen. Diese sorgt wie bereits angespro-
chen dafür, dass es zusammen mit Translationssymmetrie und Rotationssymmetrie ausreicht,
die Moden lediglich für ~k-Werte innerhalb eines Zwölftels der Brillouinzone zu berechnen. Diese
irreduzible Brillouinzone wird durch die charakteristischen Punkte Γ, M sowie K des reziproken
Gitters festgelegt (Abbildung 4.1c).
4.2 Photonische Bandstrukturen
Die graphische Auftragung der Bandstruktur ist ein nützliches Instrument, um bei einem ge-
gebenen photonischen Kristall die zu den Moden gehörenden Frequenzen in Abhängigkeit des
Wellenvektors in der Brillouinzone darzustellen. Durch eine derartige Auftragung können ins-
besondere Frequenzwerte, mit denen sich Licht innerhalb der periodischen Struktur nicht aus-
breiten darf, leicht ausndig gemacht werden. Diese sogenannte photonische Bandlücke stellt die
Grundlage für die Realisierung von Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen dar. Nach
theoretischer Erarbeitung des Konzepts der Bandstruktur wird die Methodik zur Simulation
derartiger photonischer Bandstrukturen vorgestellt. Im Anschluss daran werden Bandstrukturen
für zweidimensionale photonische Kristallstrukturen näher betrachtet sowie eine Erweiterung auf
periodische Strukturen in Diamantschichten endlicher Höhe erarbeitet.
4.2.1 Theorie und Simulationsmethodik
Die Moden des Operators Θ können, wie in den vorherigen Abschnitten dargelegt wurde, für
eine photonische Kristallstruktur aufgrund der vorliegenden Translationssymmetrie als Bloch-
Zustände geschrieben werden, siehe etwa Gleichung (4.34):
~H~k(~r) = ~u~k(~r) · e
i~k~r .
Alle Informationen über die Moden ~H~k(~r) sind im Wellenvektor
~k sowie in den periodischen
Modulationsfunktionen ~u~k(~r) enthalten. Um die Funktionen ~u~k(~r) zu berechnen, kann folgende
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(i~k + ~∇)× ~u~k(~r)e
i~k~r = (i~k + ~∇)× 1
ε(~r)




(i~k + ~∇)× 1
ε(~r)










Somit ergibt sich ein neuer hermitescher Operator Θ~k, der wie folgt festgelegt ist:
Θ~k~u~k(~r)=̂(i
~k + ~∇)× 1
ε(~r)
(i~k + ~∇)× ~u~k(~r) . (4.44)
Die Moden müssen zusätzlich zur neuen Eigenwertgleichung (4.43) weiterhin die Transversali-
tätsbedingung erfüllen. Diese ergibt sich durch Einsetzen von Gleichung (4.34) zu:
(i~k + ~∇) · ~u~k(~r) = 0 . (4.45)
Ferner muss weiterhin die Periodizitätsbedingung ~u~k(~r) = ~u~k(~r +
~R), die auf der vorliegenden
Translationssymmetrie beruht, für alle Gittervektoren ~R erfüllt sein. Daher genügt es, wie in
den vorherigen Abschnitten bereits dargelegt wurde, die Lösung des Eigenwertproblems auf die
Brillouinzone zu beschränken.
Wird ein Eigenwert eines hermiteschen Operators auf ein endliches Volumen eingeschränkt, hier
die Brillouinzone, so erhält man automatisch ein Spektrum aus zwar unendlich vielen aber dis-
kreten Eigenwerten [203]. Für jeden Wellenvektor ~k können unendlich viele Gruppen von Moden
~H~k,m gefunden werden, deren zugehörige Frequenzen ωm(
~k) durch diskrete Frequenzabstände
voneinander getrennt sind. Jeder solchen Gruppe von Moden kann daher ein sogenannter Band-
index m zugeordnet werden. Da die ~k-Werte innerhalb der Brillouinzone kontinuierlich variieren,
verändern sich auch die Frequenzen kontinuierlich. Daher können die Frequenzen der Moden
in einem photonischen Kristall als kontinuierliche Funktionen ωm(~k) interpretiert werden. Der
Bandindex m steigt dabei mit zunehmender Frequenz der Moden an. Die Menge aller {ωm(~k)}
wird als photonische Bandstruktur bezeichnet.
Liegen neben der Translationssymmetrie weitere Symmetrien vor, so kann die Betrachtung der
Bandstruktur auf ~k-Werte in einem kleineren Bereich der Brillouinzone beschränkt werden. Für
das hexagonale Gitter etwa genügt es die Bandstruktur für ~k-Werte innerhalb der irreduziblen
Brillouinzone zu berechnen. Diese irreduzible Brillouinzone bedeckt für das hexagonale Gitter
lediglich ein Zwölftel der Brillouinzone.
Berechnung von Bandstrukturen mit MPB
Zur Berechnung von Bandstrukturen gibt es mehrere leistungsstarke Programme, wie etwa das
in dieser Arbeit eingesetzte Programm MBP. Dieses Programm wurde durch Johnson und Jo-
annopoulos [207] am Massachusetts-Institut für Technologie (MIT) entwickelt und verwendet
eine blockiterative frequenzbezogene Methode für Maxwellgleichungen in einer Basis aus ebenen
Wellen (plane wave expansion method, PWEM).
Das Eigenwertproblem in Gleichung (4.43) wird in MPB zu einem endlichen Eigenwertproblem
umgewandelt, indem die Eigenfunktionen ~u~k nach einer endlichen Basis {
~bm} wie folgt entwickelt
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~bm = ~u~k. Die endliche Basis {
~bm} wird dabei durch ~bm = ei
~Gm~r festgelegt,
mit geeigneten reziproken Gittervektoren ~Gm und m ≤ N . Der Übergang zwischen einer Basis
aus ebenen Wellen und einer räumlichen Basis entspricht einer diskreten Fouriertransformation.
Sind drei primitive Gittervektoren ~a1,~a2,~a3 gegeben, so lassen sich die reziproken Gittervektoren






mit N ×N Matrizen Θ und B und dem Spaltenvektor ~h mit den Koezienten hm als Einträgen
geschrieben werden. Für die Einträge der Matrizen gilt Θlm = 〈~bl|Θ~k|~bm〉 und Blm = 〈~bl|~bm〉. Die
Basisvektoren~bm werden so gewählt, dass mit möglichst niedrigem N möglichst präzise Ergebnis-
se erzielt werden und darüber hinaus die Produkte Θ~h sowie B~h leicht berechnet werden können.
Werden die Einträge der beiden Matrizen auf direktem Wege berechnet, so wird Speicherplatz
der Gröÿenordnung O(N2) benötigt bei einem Rechenaufwand der Gröÿenordnung O(N3).
Aufgrund der beiden Nabla-Operatoren in Gleichung (4.44) ist prinzipiell eine Dierenzialglei-
chung zu lösen. Durch Übergang in den Fourierraum (mit Basis aus ebenen Wellen) wird jedoch
aus der Ableitung ~∇ lediglich eine Multiplikation mit ~Gm. Somit kann Gleichung (4.47) mit ei-
nem geringeren Rechenaufwand der Gröÿenordnung O(NlogN) gelöst werden. Im Fourierraum
wird zunächst wie anhand von Gleichung (4.48) zu erkennen ist das Kreuzprodukt des Matrixein-
trags Θlm angewendet und anschlieÿend erneut fouriertransformiert. Zurück im Ortsraum kann
nun mit 1/ε(~r) multipliziert werden, anschlieÿend nach inverser Fouriertransformation zurück im
~k-Raum erneut das Kreuzprodukt auf das Zwischenergebnis angewendet werden:
Θlm = −(~k + ~Gm)× · · ·IFFT · · · 1/ε(~r) · · · FFT · · · (~k + ~Gm)× . (4.48)




= 0 automatisch erfüllt, da
sich für jeden beliebigen reziproken Gittervektor ~Gm zwei orthogonale Einheitsvektoren nden
lassen, die senkrecht auf (~k + ~Gm) stehen.
In MPB besteht darüber hinaus die Möglichkeit, eine andere Basis zu wählen, etwa eine endliche
Basis aus lokalisierten Funktionen auf einem unstrukturierten Gitter. Während bei Wahl einer
solchen alternativen Basis die Transversalitätsbedingung in drei Dimensionen nicht so leicht zu
erfüllen ist, stellt dies im zweidimensionalen Fall kein Problem dar, entweder wird das magne-
tische Feld in z-Richtung (TE) orientiert oder entsprechend das elektrische Feld (TM). Folglich
kann eine Bandstruktur zumindest für eine zweidimensionale photonische Kristallstruktur mit
geringerem Rechenaufwand der Gröÿenordnung O(N) statt O(NlogN) berechnet werden.
Für das Aunden von Bandlücken innerhalb einer photonischen Bandstruktur sind normaler-
weise lediglich die ersten p Bänder mit p << N von Interesse. Zur Berechnung dieser Frequenz-
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bänder werden in MPB solange Werte für die Eigenvektoren des N × N Eigenwertproblems in
Gleichung (4.47) ausprobiert, bis die Berechnungen konvergieren (iterative Eigensolver). Dabei
ist die Anzahl der Iterationsschritte bis zur Konvergenz nahezu unabhängig von der gewählten
Auösung und nimmt auch nur langsam mit der Anzahl der zu berechnenden Bänder zu. Es gibt
eine Vielzahl solcher iterative Eigensolver Algorithmen, in MPB wird die Methode des Block-
Rayleigh-Quotienten angewendet.
Die Methode des Rayleigh-Quotienten beruht zunächst auf der Berechnung des niedrigsten
Eigenwertes und der zugehörigen Eigenfunktion durch Minimieren des sogenannten Rayleigh-








Für höhere Eigenwerte wird dieser Algorithmus wiederholt mit orthogonalen Eigenfunktionen
ausgeführt. Die Methode des Block-Rayleigh-Quotienten speziell berechnet alle Eigenwerte gleich-
zeitig, was erheblichen Rechenvorteil mit sich bringt, allerdings auch mehr Speicherplatz benötigt.
Weitere Vorteile bringt es mit sich, wenn die dielektrische Funktion ε(~r) eine Inversionssymmetrie
aufweist. In diesem Falle ist die Fouriertransformierte einer reellen und geraden Funktion selbst
wieder gerade und reell und auch die Koezienten ~hm aus Gleichung (4.46) können reell gewählt
werden. Dies spart einen Faktor zwei an Speicherplatz und mehr als zwei an Rechenaufwand ein.
Symmetrische Strukturen bringen somit stets einen Rechenvorteil mit sich. Für das hexagonale
Gitter kann unter Ausnutzung der weiteren Symmetrien der zur Berechnung der Bandstruktur
benötigte Speicherplatz sowie der erforderliche Rechenaufwand weiter reduziert werden.
4.2.2 Bandstruktur des hexagonalen photonischen Kristallgitters
Zur Berechnung der Bandstruktur einer zweidimensionalen photonischen Kristallstruktur mit he-
xagonalem Gitter ist es ausreichend, nur Wellenvektoren ~k|| entlang der Kanten der irreduziblen
Brillouinzone zu betrachten. Dies liegt nach Lourtioz et al. [209] darin begründet, dass zum einen
die Kanten der irreduziblen Brillouinzone aufgrund der Symmetrie der Struktur auch die Sym-
metrieachsen von ω(~k) darstellen und des Weiteren ω(~k) stetig dierenzierbar ist. Die Extrema
der Funktion ω(~k) liegen folglich entlang der Kanten der irreduziblen Brillouinzone. Innerhalb
dieses durch die Kanten begrenzten Bereichs liegt kein weiteres Extremum von Interesse.
In Abbildung 4.2a ist ω(~k||) zunächst für einen Block aus Diamant-Volumenmaterial dargestellt.
Die Frequenz ist in Vielfachen von 2πc/a angegeben mit der Lichtgeschwindigkeit c im Vakuum.
Für die Einheit des Wellenvektors gilt [k] = 2π/a, siehe etwa [210]. Zwischen M -Punkt und
K-Punkt liegt ~k|| genau auf dem Rand der ersten Brillouinzone. Im Diamantblock verläuft die
Funktion ω(~k‖) für das erste Band entlang der sogenannten Lichtlinie, auf die im weiteren Verlauf
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Abbildung 4.2: Photonische Bandstruktur (TE) für die Lichtausbreitung innerhalb der xy-
Ebene in einer zweidimensionalen photonischen Kristallstruktur. (a) Diamant-
block (ε = 5,76), (b) Diamantblock mit Luftzylindern mit R = 0,31 a ange-
ordnet im hexagonalen Gitter, (c) Siliziumblock (ε = 12,5) mit Luftzylindern
mit R = 0,31 a, ebenfalls angeordnet im hexagonalen Gitter. Die beiden kleinen
Inlaygraken stellen die irreduzible Brillouinzone des hexagonalen Gitters und
die simulierte Struktur dar. Die schwarzen Bereiche stehen dabei für Bereiche
mit hoher Dielektrizitätskonstante. (d) Elektrische Energiedichte für dielektri-
sches Band und Luftband bei einem hexagonalen Gitter von Luftzylindern mit
R = 0,31 a in Diamant. Die roten Bereiche stellen eine hohe Energiedichte dar.
In Abbildung 4.2b liegt eine periodische Struktur aus Luftzylindern in Diamant (ε = 5,76) vor,
angeordnet im hexagonalen Gitter. Bei geeigneter Wahl der Lochradien entsteht zwischen den
ersten beiden TE-polarisierten Bändern ein Frequenzbereich, in dem keine Moden existieren.
Dieser Bereich wird als photonische Bandlücke bezeichnet. TE-polarisiertes Licht mit Frequen-
zen innerhalb der Bandlücke kann sich in der photonischen Kristallstruktur nicht ausbreiten.
In den betrachteten Bandstrukturen wird das Band oberhalb der photonischen Bandlücke als
Luftband (air band), das Band unterhalb der Bandlücke als dielektrisches Band (dielectric band)
bezeichnet, analog zu Leitungsband und Valenzband in der Festkörperphysik. Die Bezeichnung
dielektrisches Band beruht auf der Tatsache, dass wie in Abbildung 4.2d illustriert die elektrische
Energiedichte des untersten Bandes in Bereichen hoher Dielektrizitätskonstante konzentriert ist.
Die Energie wird dadurch minimiert, verbunden mit einer geringen Frequenz der Mode. Da wie
in Abschnitt 4.1.1 bereits dargelegt wurde nicht entartete Moden stets orthogonal zueinander
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stehen, ist die elektrische Energiedichte des zweiten Bandes folglich in Regionen mit niedrigerem
Brechungsindex lokalisiert, daher die Bezeichnung Luftband. Diese Situation ist energetisch un-
günstiger und führt zu einer höheren Energie und somit höheren Frequenz der Mode des zweiten
Bandes. Der energetische Abstand zwischen Luftband und dielektrischem Band ist verantwort-
lich für das Auftreten einer photonischen Bandlücke [209].
Aufgrund der diskutierten Skalierungsinvarianz der Maxwellgleichungen ist es schwierig, objektiv
von der Gröÿe einer Bandlücke zu sprechen. Deren Breite ∆ω ist von dem Skalierungsparameter
s abhängt (wird die Struktur um s gestreckt, so verringert sich die Breite der Bandlücke auf
∆ω/s). Gesucht ist folglich ein von der Gitterkonstante und somit von der Gröÿe des Kristalls
unabhängiges Maÿ für die Bandlückengröÿe. Dazu wird das Verhältnis zwischen Breite ∆ω der





Dieses Verhältnis bleibt von Skalierungsvorgängen unberührt.
Position und relative Gröÿe der Bandlücke hängen von mehreren Faktoren ab, die wichtigsten
Einussfaktoren werden im Folgenden kurz dargelegt:
Kontrast in den Dielektrizitätskonstanten: Wie anhand von Abbildung 4.2 zu erkennen
hängt die relative Gröÿe der Bandlücke vom vorliegenden Unterschied in den Dielektrizitätskon-
stanten der beiden sich periodisch wiederholenden Materialien ab. Je gröÿer dieser Unterschied
ist, desto gröÿer ist auch die photonische Bandlücke. Ferner wird auch die Lage der Bandlücke
durch den Kontrast in den Dielektrizitätskonstanten entscheidend beeinusst. Nach Gleichung
(4.50) liegt die Bandlücke für Luftzylinder in Silizium (ε = 12,5) bei niedrigeren Frequenzen als
für die analoge periodische Struktur von Luftzylindern in Diamant (ε = 5,76). Diese Vorhersage
wird durch die Simulationsergebnisse in Abbildung 4.2 bestätigt.
Radien der Luftzylinder: Der Einuss der Radien der Luftzylinder auf Lage und Breite der
Bandlücke ist in der Bandlückenkarte in Abbildung 4.3a dargestellt. Betrachtet man die Karte für
das hexagonale Gitter aus Luftzylindern in Diamant, so erkennt man, dass eine TE-Bandlücke
zwischen dem ersten und zweiten TE-Band für Radien der Luftzylinder von R = 0,19 a bis
R = 0,49 a existiert. Je gröÿer die Radien gewählt sind, desto gröÿer ist auch die Frequenz der
Bandlückenmitte. Dieser Sachverhalt lässt sich auch unmittelbar aus Gleichung (4.50) ableiten.
Werden die Radien der Luftzylinder vergröÿert, so nimmt die mittlere Dielektrizitätskonstante
ε ab, die Frequenz ω steigt folglich an. Die gröÿtmögliche Bandlückenbreite ∆ω ergibt sich für
R = 0,4 a mit einer Bandlückengröÿe von 29,7 %.
Polarisation: Photonische Kristallstrukturen weisen individuelle Bandschemata auf, die dar-
über hinaus für TE-Moden und TM-Moden stark verschieden sein können, wie etwa anhand von
Abbildung 4.3b für ein hexagonales Gitter zu erkennen ist. Im Allgemeinen lässt sich festhalten:
Sind in einer Struktur Bereiche mit höherer Dielektrizitätskonstanten ε verbunden und liegen
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Abbildung 4.3: (a) Bandlücke eines hexagonalen Gitters von Luftzylindern in Diamant (ε = 5,76)
in Abhängigkeit des Radius R der Luftzylinder. (b) Bandstruktur für das hexa-
gonale Gitter mit R = 0,31 a. Zu beachten ist die photonische Bandlücke für
TE-Moden zwischen dem ersten und zweiten TE-Band. Für TM-Moden liegt
hingegen keine Bandlücke vor. Die Inlaygraken stellen die irreduzible Brillouin-
zone des hexagonalen Gitters sowie die simulierte Struktur dar. Die schwarzen
Bereiche stehen dabei für Bereiche hoher Dielektrizitätskonstante.
Bereiche mit niedrigerem ε entsprechend isoliert, so liegt primär eine Bandlücke für TE-Moden
vor, im umgekehrten Fall für TM-Moden [203]. Daher können durch Variation der Durchmesser
der Luftzylinder Bandlücken sowohl für TE-Moden als auch für TM-Moden erzielt werden.
4.2.3 Photonischer Kristall mit endlicher Höhe
Bislang haben sich die theoretischen Betrachtungen von zweidimensionalen photonischen Kris-
tallen stets auf die xy-Ebene beschränkt. Die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Strukturen
weisen jedoch zusätzlich eine endliche Ausdehnung in z-Richtung auf. Im Folgenden werden die
Auswirkungen dieser zusätzlichen Ausdehnung auf Moden und Bandstruktur dargelegt.
Dazu wird zunächst eine photonische Kristallstruktur mit kontinuierlicher Translationssymme-
trie in z-Richtung betrachtet. Die Moden können unter Berücksichtigung dieser Symmetrie wie





(~ρ) · ei~k‖~ρ · eikzz (4.52)
mit ~u(~ρ) = ~u(~ρ+ ~R) für alle Gittervektoren ~R. Der Vektor ~ρ stellt die Projektion des Ortsvektors
~r in die xy-Ebene dar. Aufgrund der Symmetrien des photonischen Kristalls können die Moden
nach kz, der Projektion ~k|| des Wellenvektors in die kxky-Ebene sowie dem Bandindex m klassi-
ziert werden. Jede Mode mit kz = 0 ist invariant unter Spiegelung an der xy-Ebene. Die hier
vorliegende Spiegelsymmetrie an der xy-Ebene erlaubt somit die Moden auch bei zusätzlicher
unendlicher Ausdehnung in z-Richtung wie gewohnt in TE-Moden und TM-Moden zu klassi-
zieren. Bei TE-Moden steht das magnetische Feld senkrecht zur xy-Ebene und das elektrische
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Abbildung 4.4: Diamantschicht endlicher Höhe. (a) In die kxky-Ebene projizierte Bandstruktur
einer Diamantschicht (h = 1,1 a; ε = 5,76), strukturiert mit einem hexagonalen
Gitter von Luftzylindern mit Radius R = 0,31 a. Die blauen Linien stellen TM-
ähnliche Moden dar, die roten Linien TE-ähnliche Moden. Innerhalb des Licht-
kegels (gelb) existieren keine geführten Moden. Die beiden kleinen Inlaygraken
stellen die irreduzible Brillouinzone des hexagonalen Gitters und die simulierte
Struktur dar. Die schwarzen Bereiche stehen dabei für eine hohe Dielektrizitäts-
konstante. (b-d) Idealisierte Lichtführung an der Grenzäche Diamant/Luft im
Strahlenmodell für den Fall (b) ω > c · k||, (c) ω = c · k||, (d) ω < c · k||.
Nachfolgend wird nun eine Kristallschicht mit endlicher Ausdehnung in z-Richtung und somit
endlicher Höhe h betrachtet. Die Lichtausbreitung in der xy-Ebene wird wie gewohnt durch die
photonische Kristallstruktur bestimmt. Breitet sich jedoch auch eine Komponente des Lichts in
z-Richtung aus, so gelangt das Licht an die Grenzäche zwischen Diamant und Luft. Ein Teil
des Lichts wird an der Grenzäche reektiert und ein Teil des Lichts transmittiert. Da Diamant
optisch dichter ist als Luft, kann hierbei das Phänomen der Totalreexion auftreten.
In Abbildung 4.4a ist die in die kxky-Ebene projizierte Bandstruktur eines photonischen Kristalls
für eine Kristallschicht endlicher Höhe dargestellt. Die zentralen Elemente der Lichtausbreitung
werden im Folgenden anhand dieser Bandstruktur näher erläutert.
Lichtkegel (ω > c · k||): Dieser Fall ist in Abbildung 4.4b dargestellt. Das Licht trit auf die
Grenzäche Diamant/Luft unter einem Winkel kleiner als der Grenzwinkel αGrenz und kann den
Diamanten folglich verlassen. Der Wellenvektor ~k des auf die Grenzäche zwischen Diamant und
Luft auftreenden Lichts wird in einen Anteil parallel zur Grenzäche ~k|| und einen Anteil ~k⊥
senkrecht zur Grenzäche aufgespalten. Es gilt:
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Folglich gehört zu jedem gegebenen Wellenvektor ~k|| ein ganzes Kontinuum von ebenen Wellen
mit Frequenz ω und einer nicht verschwindenden vertikalen Komponente ~k⊥ in Luft. Diese mög-
lichen Zustände sind Moden, die aus der photonischen Kristallschicht gemäÿ dem Snelliusschen
Brechungsgesetzes abgestrahlt und somit in der photonischen Kristallstruktur nicht geführt wer-
den. Weit entfernt von der Diamantschicht sind die Moden wieder als ebene Wellen darstellbar.
In der Bandstruktur bildet das Kontinuum der abgestrahlten Moden den sogenannten Lichtkegel.
Lichtlinie (ω = c ·k||): Dieser Fall ist in Abbildung 4.4c dargestellt. Das Licht innerhalb der Dia-
mantschicht trit unter dem Grenzwinkel der Totalreexion auf die Grenzäche Diamant/Luft.
Der vertikale Anteil ~k⊥ des ausfallenden Wellenvektors in Luft verschwindet dementsprechend,
das Licht wird parallel zur Kristalloberäche geführt.
Geführte Moden (ω < c ·k||): Der Einfallswinkel ist wie in Abbildung 4.4d angedeutet nun grö-
ÿer als der Grenzwinkel αGrenz für die Totalreexion an der Grenzäche Diamant/Luft. Das Licht
an der Grenzäche wird total reektiert und somit innerhalb der photonischen Kristallschicht
geführt, die Moden werden dementsprechend als geführte Moden bezeichnet. Das Snelliussche
Brechungsgesetz liefert mathematisch für diese Eigenfunktionen in der umgebenden Luft lediglich
imaginäre Lösungen mit k⊥ = ±i
√
k2|| − ω2/c2. Es handelt sich hierbei um evaneszente Moden-
felder, deren Amplitude in der umgebenden Luft exponentiell abfällt.
Die geführten Moden können auch bei einer Kristallschicht endlicher Höhe bezüglich ihres Sym-
metrieverhaltens bei Spiegelung an der xy-Ebene klassiziert werden. Dazu werden die Moden
zunächst in die xy-Ebene projiziert und diese Projektion wie gewohnt nach dem vorliegenden
Symmetrieverhalten bei Spiegelung an der xy-Ebene klassiziert. Es liegt zwar folglich keine
reine TE-Polarisation bzw. TM-Polarisation vor, jedoch können die geführten Moden analog in
TE-ähnliche und TM-ähnliche Moden unterteilt werden. Bei Betrachtung der Bandstruktur in
Abbildung 4.4a lässt sich erkennen, dass die zu den geführten Moden gehörenden Frequenzen
unterhalb der Lichtlinie ferner diskrete TE-ähnliche und TM-ähnliche Bänder mit einer ausge-
prägten Bandlücke für TE-ähnliche Moden unterhalb der Lichtlinie ausbilden.
4.3 Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallen
Im vorangegangenen Abschnitt wurden bereits die Grundlagen zur Beschreibung der Lichtaus-
breitung in photonischen Kristallstrukturen dargelegt. Von entscheidender Bedeutung für zahl-
reiche Anwendungen in der Quantenoptik ist dabei die Existenz einer photonischen Bandlücke.
Licht mit Frequenzen innerhalb der Bandlücke kann sich in einer photonischen Kristallstruktur
nicht ausbreiten. Dies stellt auch die Grundlage zur Realisierung von Resonatoren in photonischen
Kristallen dar [211]. Durch gezielt eingefügte Defekte in der ansonsten perfekten periodischen
Struktur können lokalisierte Moden erzeugt werden, die das Licht auf kleinstem Raum einschlie-
ÿen. Die den Defekt umgebende ungestörte periodische Struktur wirkt dabei als frequenzabhängi-
ger und polarisationssensitiver Bragg-Spiegel. Insbesondere ermöglichen Punktdefekte, die durch
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das lineare Verschieben oder das Entfernen benachbarter, auf einer Linie liegender Luftzylinder
hervorgerufen werden die Realisierung eines Resonators in einer photonischen Kristallstruktur,
der Moden mit hohen Gütefaktoren und kleinen Modenvolumina aufweist.
Im Folgenden werden nach Erarbeitung der theoretischen Grundlagen die durchgeführten Si-
mulationen der Lichtführung in durch Punktdefekte erzeugten Resonatoren in zweidimensiona-
len photonischen Kristallstrukturen in Diamant dargelegt. Die Moden werden aufgrund ihres
Symmetrieverhaltens klassiziert und ihre Kenngröÿen wie Frequenz, Gütefaktor oder auch Mo-
denvolumen bestimmt. Abschlieÿend wird die simulationsgestützte Optimierung ausgewählter
Resonatoren mithilfe des Prinzips des gentle connement dargelegt.
4.3.1 Punktdefekte in photonischen Kristallen
In zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen ist es möglich, die Lichtausbreitung durch
Punktdefekte in der ansonsten periodischen Struktur partiell zu kontrollieren. Derartige lokale
Defekte erzeugen einen Symmetriebruch, der lokalisierte Zustände innerhalb der photonischen
Bandlücke ermöglicht. Licht, das mit einer Frequenz innerhalb der Bandlücke in die Defektregi-
on eingestrahlt wird, kann in drei Dimensionen geführt werden. Innerhalb der xy-Ebene erfolgt
die Lokalisierung durch Braggreexion der umgebenden periodischen Struktur. Verluste treten
vorwiegend auf, wenn das Licht in z-Richtung auf die Grenzschicht Diamant/Luft trit. In dieser
Richtung wird ein Teil des Lichts durch Totalreexion innerhalb der Kristallschicht geführt (siehe
Abschnitt 4.2.3), ein Teil des Lichts kann jedoch auch den Kristall verlassen.
Donatormoden und Akzeptormoden
Die entstehenden Moden innerhalb der Bandlücke werden angelehnt an die Halbleitertechnik
in Donatormoden und Akzeptormoden eingeteilt. Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
photonischen Kristallstrukturen bestehen aus einem hexagonalen Gitter aus Luftzylindern in
Diamant. Wird der Radius eines Luftzylinders vergröÿert, so wird in direkter Umgebung der
Defektstelle der Anteil an Luft erhöht (Abbildung 4.5c). Die mittlere Permittivität nimmt folg-
lich lokal ab. Nach Gleichung (4.50) führt diese lokale Verringerung der Permittivität zu einer
Erhöhung der Frequenz ω. Eine Bloch-Mode, die zuvor noch im dielektrischen Band unterhalb
der photonischen Bandlücke gebunden war, schiebt sich durch diese Störung der Periodizität in
die Bandlücke. Wie in Abbildung 4.5a zu erkennen ist, wird die Bandlücke von einer TE-Mode
am K-Punkt der irreduziblen Brillouinzone zu niedrigen Frequenzen hin begrenzt. Eine lokale
Erhöhung der Modenfrequenz führt demzufolge zu einer Mode, die sich vom K-Punkt ausgehend
in die Bandlücke schiebt. Eine derartige Mode wird als Akzeptormode bezeichnet. Sie hat ihren
Namen daher, da sie aufgrund ihrer Entstehungshistorie meist knapp oberhalb des dielektrischen
Bandes liegt, analog zu einem Elektronenakzeptor in der Halbleitertechnik [212].
Analog dazu wird durch Verkleinern des Radius eines Luftzylinders der Anteil an Materie mit ho-
her Permittivität in der Nähe des Defekts vergröÿert (Abbildung 4.5b). Die mittlere Permittivität
nimmt folglich lokal zu, die Frequenz ω wird erniedrigt. Eine zuvor noch im Luftband gebundene
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Abbildung 4.5: Lokalisierte Moden durch Punktdefekte. (a) TE-Bandstruktur für ein hexagonales
Gitter aus Luftzylindern mit Radius R = 0,31 a in einer Diamantschicht endlicher
Höhe. Die Lage von Akzeptormoden und Donatormoden ist in der Bandstruktur
angedeutet. (b) Eine Donatormode entsteht im einfachen Modell durch Verklei-
nern, (c) eine Akzeptormode durch Vergröÿern eines Luftzylinders.
Mode schiebt sich ausgehend vomM -Punkt in die Bandlücke (Abbildung 4.5a). Derartige Moden
werden als Donatormoden bezeichnet. Diese liegen meist knapp unterhalb des Luftbandes. Die
Namensgebung ist wiederum angelehnt an den Elektronendonator in der Festkörperphysik [212].
Wird etwa der Radius der Luftzylinder noch weiter verkleinert, so kann die Mode theoretisch je
nach Struktur sogar vollständig durch die Bandlücke wandern, bis sie schlieÿlich ins dielektrische
Band eintritt und nicht mehr lokalisiert ist.
Für die Kopplung eines Emitters an eine Resonatormode ist unter anderem entscheidend, dass
das Feldmaximum der Mode möglichst am Ort des Emitters vorliegt. Dies ist eine Grundvoraus-
setzung für einen hohen Purcell-Faktor als Maÿ für die Güte der Emitter-Resonator-Kopplung
(Kapitel 3). Folglich sind Donatormoden gegenüber Akzeptormoden klar im Vorteil. Werden ein
oder mehrere Luftzylinder mit Diamant ausgefüllt, so konzentriert sich das elektrische Feld der
Mode weitesgehend im Bereich des Diamanten und insbesondere auÿerhalb der Luftzylinder [212].
Wird ein Farbzentrum an dieser Position eingebracht, so kann die Kopplung maximiert werden.
Eine Akzeptormode hingegen hat ihr Feldmaximum am Ort des vergröÿerten Luftzylinders. Das
Erzeugen eines NV-Zentrums im Feldmaximum ist daher prinzipiell nicht möglich. Daher wird
sich in den nachfolgenden Betrachtungen auf Resonatortypen mit Donatormoden beschränkt.
Resonatortypen
Im Folgenden wird ein Überblick über die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Resonatorty-
pen gegeben. Punktdefektresonatoren mit Donatormoden werden nach der Anzahl der fehlenden
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Abbildung 4.6: Punktdefekte als Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen. (a) Erzeugung
eines M0-Resonators durch Verschieben zweier direkt benachbarter Luftzylinder
im hexagonalen Gitter einer photonischen Kristallstruktur. (b) Erzeugung eines
M3-Resonators durch Entfernen dreier Luftzylinder im ansonsten periodischen
hexagonalen Kristallgitter. Analog wird ein Resonator bei i fehlenden Luftzylin-
dern in einer Reihe als Mi-Resonator bezeichnet.
Luftzylinder im hexagonalen Gitter benannt. Fehlt kein Luftzylinder, so spricht man von einem
M0-Resonator. Ein M0-Resonator kann etwa erzeugt werden, indem in einer periodischen Struk-
tur zwei benachbarte Luftzylinder auseinandergeschoben werden [87,213], wie in Abbildung 4.6a
exemplarisch dargestellt ist. Ein M0-Resonator ist anfällig für Fabrikationsabweichungen und
weist lediglich eine einzige Donatormode auf. Allerdings zeigt diese Mode in Simulationen vielver-
sprechende Eigenschaften. Ein durch Riedrich-Möller et al. [87] entwickeltes optimiertes Design
weist beispielsweise eine Mode mit einem simulierten Gütefaktor von Q = 320 000 bei einem sehr
kleinen Modenvolumen von V = 0,35 (λ/n)3 auf. Diese ausgezeichnete räumliche Lokalisierung
der Mode in Verbindung mit dem hohen Gütefaktor führt zu einem theoretisch vorhergesagten
Purcell-Faktor von F = 69 000. Aufgrund der angesprochenen Anfälligkeit des M0-Resonators
hinsichtlich Fabrikationsabweichungen liegen die experimentell erreichten Gütefaktoren jedoch
deutlich niedriger. Schröder et al. [85] konnten beispielsweise Gütefaktoren zwischen Q = 1000
und Q = 2000, mit positiven Ausreiÿern bis hin zu Q = 3950 experimentell erzielen.
Neben M0-Resonatoren wurden im Rahmen dieser Arbeit zusätzlich M3 und M7-Resonatoren
simuliert und hergestellt. Diese Resonatortypen entstehen durch das Entfernen von drei bzw. sie-
ben direkt benachbarten und linear angeordneten Luftzylindern aus der ansonsten periodischen
photonischen Kristallstruktur, wie exemplarisch für einen M3-Resonator in Abbildung 4.6b dar-
gestellt ist. Deren Moden weisen zwar nicht so kleine Modenvolumina und damit gute räumliche
Lokalisierungen auf als etwa die Mode eines M0-Resonators, M3 und M7-Resonatoren haben
sich dennoch aufgrund ihrer Unanfälligkeit gegenüber Fabrikationsabweichungen ebenfalls be-
währt. Wie in Kapitel 6 noch ausführlich dargelegt wird, sind bei der Herstellung photonischer
Kristallstrukturen produktionsbedingte Schwankungen nicht auszuschlieÿen und bezüglich Fa-
brikationsabweichungen unempndliche Resonatoren daher wünschenswert.
Darüber hinaus bringt die vergröÿerte Resonatoräche der M3 und M7-Resonatoren einen ent-
scheidenden Vorteil mit sich. Das kleinstmögliche Resonatorvolumen zur Führung wenigstens
einer einzigen Resonatormode ergibt sich, wenn die Länge des Resonators in einer Dimension der
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Je gröÿer das Resonatorvolumen ist, desto mehr geführte Moden kann ein Resonator aufwei-
sen. Während ein M0-Resonator von Natur aus nur eine einzige Mode zeigt, sind bei M3 und
M7-Resonatoren stets mehrere Moden in der Bandlücke lokalisiert. Dies erhöht die Wahrschein-
lichkeit, trotz Fabrikationsabweichungen eine Mode mit hohem Gütefaktor spektral in der Nähe
der Nullphononenlinie des NV-Zentrums zu erhalten. Folglich sind M3 und M7-Resonatoren für
proof-of-principle Experimente bestens geeignet. Ferner eignen sich diese Strukturen um etwa zu
testen, wie regelmäÿig Lochstrukturen fabriziert werden können oder wie sich Fabrikationsab-
weichungen auf die verschiedenen Moden auswirken.
M3-Resonatoren wurden bereits 2003 von Akahane et al. [214] in einer Siliziumschicht hergestellt
und untersucht. Nach ersten Optimierungen der umgebenden Lochreihen wurden simulierte Gü-
tefaktoren von Q = 260 000 bei einem Modenvolumen von V = 0,7 (λ/n)3 erreicht [215]. In der
experimentellen Realisierung konnten immerhin noch Gütefaktoren von Q = 100 000 gemessen
werden. Song et. al [216] zeigten, dass es sogar möglich ist in die Mitte des Resonators ein kleines
Luftloch zu platzieren, in das ein in Silizium eingekapselter Quantenpunkt eingebracht werden
kann. Mithilfe von Optimierungen der umgebenden Lochreihen konnten dabei immerhin noch
Gütefaktoren von Q = 50 000 trotz des Luftlochs in der Mitte der photonischen Kristallstruktur
realisiert werden. In Diamant werden bei diesem Resonatortyp materialbedingt geringere simu-
lierte Gütefaktoren erzielt. Tomljenovic-Hanic et al. [217] erreichten in einer Diamantschicht bei
gleicher Optimierungsmethode wie Akahane et al. [215] simulierte Gütefaktoren von Q = 30 000.
Heutzutage in einkristallinem Diamant hergestellte optimierte M3-Resonatoren weisen Gütefak-
toren von durchaus Q = 3000 gemessen von Faraon et al. [81] bis hin zu Q = 8000 gemessen von
Schröder et al. [85] auf. Der im Vergleich zum M0-Resonator geringere Einuss von Fabrikati-
onsabweichungen auf den Gütefaktor lässt sich durch Vergleich der jeweils gemessenen mit den
simulierten Gütefaktoren bei M0-Resonatoren versus M3-Resonatoren gut erkennen.
M7-Resonatoren waren aufgrund ihrer Unanfälligkeit gegenüber Fabrikationsabweichungen die
ersten hergestellten photonischen Kristallresonatoren in Diamant, in denen Moden spektral nach-
gewiesen werden konnten. Wang et al. [218] gelang diese Messung bereits im Jahre 2007 mit in
nanokristallinem Diamant hergestellten Strukturen. Die Moden wiesen moderate Gütefaktoren
von bis zu Q = 585 auf. Verbesserte Fabrikationstechniken erlaubten Li et al. [219] im Jahre
2015 die Herstellung von M7-Resonatoren mit experimentell gemessenen Gütefaktoren von bis
zu Q = 4700. Der M7-Resonator weist wie bereits angesprochen mehrere lokalisierte Moden in-
nerhalb der photonischen Bandlücke mit Modenvolumina von etwa V = 1,5 (λ/n)3 auf.
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4.3.2 Simulationsmethodik
In diesem Abschnitt wird das Programm Meep eingeführt, eine frei verfügbare Simulationssoft-
ware des Massachusetts-Institut für Technologie (MIT) [220]. Meep arbeitet mit der Methode der
niten Dierenzen im Zeitbereich (finite dierence time domain, FDTD). Derartige zeitaufgelös-
te Algorithmen sind prädestiniert für die in dieser Arbeit gestellten Anforderungen wie etwa das
Simulieren elektromagnetischer Felder, die Berechnung abgestrahlter Leistungen oder die Bestim-
mung von Gütefaktoren und Modenvolumina der Resonatormoden. Im Folgenden wird zunächst
der FDTD-Algorithmus erläutert. Im Anschluss daran wird auf spezische Funktionen und An-
wendungen des in diesem Abschnitt eingesetzten Programms Meep eingegangen. In Kapitel 7 wird
das kommerziell erhältliche Simulationsprogramm Lumerical eingesetzt werden, das ebenfalls mit
dem FDTD-Algorithmus arbeitet. Die folgenden Ausführungen zum FDTD-Algorithmus gelten
für beide Programme. Spezische Funktionen von Lumerical werden in Kapitel 7 näher erläutert.
Diskretisierung in Raum und Zeit
Der FDTD-Algorithmus ist in seiner Umsetzung in Meep und auch Lumerical ein stabiler, viel-
seitiger Algorithmus, der etwa die Implementierung einer Vielzahl von Randbedingungen oder
auch Materialien zulässt. In Meep und auch Lumerical wird das Simulationsvolumen mit einem
Yee-Gitter, benannt nach Kane S. Yee [221], diskretisiert. Die elektromagnetischen Felder werden
dadurch ebenfalls in Raum und Zeit diskretisiert und die räumlichen und zeitlichen Ableitungen
der Felder auf diesen kurzen Abschnitten linearisiert.
Nach Anregung in Form eines kurzen Energiepulses durch einen implementierten Emitter wird
jede Feldkomponente in einem Abstand von einem halben Pixel (Abbildung 4.7) an unterschied-
lichen Orten im Gitter durch direktes Lösen der Maxwellgleichungen berechnet. Der numerische
Trick bei der räumlichen Diskretisierung mithilfe des FDTD-Algorithmus in Meep und Lumerical
besteht nun darin, dass das Gitter zusätzlich in gröÿere Einheiten, sogenannte chunks, aufgeteilt
wird. Die einzelnen Einheiten überlappen dabei mit genau einem halben Pixel, sodass eine Syn-
chronisierung zwischen den Einheiten möglich wird. Dies bietet den erheblichen Vorteil, dass
jede dieser Einheiten auf einem separaten Prozessor berechnet werden kann und somit viele Pro-
zessschritte parallel ablaufen können. Die Gitterpunkte innerhalb einer solchen Einheit werden
in zwei Klassen unterteilt. Zugeteilte Punkte gehören eindeutig zu einer Einheit, während die
nicht zugeteilten Punkte auf dem Rand liegen und somit mehreren chunks angehören. Die nicht
zugeteilten Punkte sind für die Synchronisierung zwischen den chunks zuständig.
Neben der räumlichen Diskretisierung im Yee-Gitter erfolgt beim FDTD-Algorithmus auch eine
zeitliche Diskretisierung. Das elektromagnetische Feld wird zeitlich derart aufgeteilt, dass das
elektrische Feld zu einem Zeitpunk t − ∆t und das magnetische Feld zu einem späteren Zeit-
punkt t−∆t/2 simuliert und aus diesen Daten dann das elektromagnetische Feld zum Zeitpunkt
t näherungsweise berechnet wird. In Meep verhält sich die räumliche zur zeitlichen Auösung im
Regelfall 1 zu 2. Wird folglich in einer dreidimensionalen Simulation die Auösung verdoppelt,
so wird der Bedarf an Speicherplatz achtmal, die Simulationsdauer sogar sechzehnmal so groÿ.
Daher muss die Auösung wohlüberlegt gewählt werden. In Lumerical verhält sich die räumliche
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Abbildung 4.7: Yee-Gitter nach Oskooi et al. [220]. Die Simulationszelle wird wie im linken Teil
des Bildes dargestellt in gröÿere Einheiten (chunks) aufgeteilt. Diese Einheiten
überlappen mit genau einem halben Pixel bzw. einem Gitterpunkt. Wie im rech-
ten Bild dargestellt ist werden die einzelnen Feldkomponenten in einem chunk in
den Gitterpunkten ermittelt. Die Gitterpunkte liegen in einem Abstand von ei-
nem halben Pixel. Punkte, die genau in einem chunk liegen, werden als zugeteilte
Punkte bezeichnet, Punkte auf den gemeinsamen Rändern als nicht zugeteilt.
zur zeitlichen Auösung im Regelfall 1 zu 1. Das Verhältnis von räumlicher zu zeitlicher Auö-
sung kann mithilfe eines implementierten dt-Stabilitätsfaktors frei gewählt werden. Ebenso ist in
Meep die Wahl eines anderen Auösungsverhältnisses möglich.
Ähnlich wie bei MPB bringen auch bei Meep und Lumerical Symmetrien Rechenvorteile mit
sich. Nicht nur die Inversionssymmetrie, sondern auch Spiegel- und Rotationssymmetrien kön-
nen gezielt gefordert werden. Durch Symmetrien kann der tatsächlich simulierte Anteil an der
Simulationszelle verkleinert werden. Jede Spiegelsymmetrie führt beispielsweise zu einer Halbie-
rung der zu berechnenden chunks, somit werden nur halb so viel Rechenzeit und Speicherplatz
benötigt. Zu beachten ist dabei stets ein eventuell auftretender Phasensprung von elektrischem
oder magnetischem Feld durch Spiegelung an einer Ebene. Die Felder können dennoch in jedem
gewünschten Punkt der Simulationszelle ausgegeben oder über einen beliebigen Bereich integriert
werden, selbst wenn die Felder im Yee-Gitter etwa aufgrund von gewählten Symmetrien nicht
für jeden Raumpunkt gespeichert sind. Die Lösung wird als lineare Interpolation der Felder im
Yee-Gitter realisiert, bei Integration über Raumbereiche werden entsprechend die linearen Inter-
polationen über den Raumbereich integriert. Dies ist möglich, da der FDTD-Algorithmus selbst
genauso wie die implementierte Interpolation Genauigkeit der Ordnung zwei aufweist.
Diese Genauigkeit zweiter Ordnung wird jedoch im Allgemeinen bei abrupten Übergängen zwi-
schen zwei Materialien nicht mehr erreicht, in solchen Fällen liegt nur noch Genauigkeit erster
Ordnung vor [220]. Derartige Übergänge sind jedoch bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
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ten photonischen Kristallstrukturen in Form von scharf begrenzten Übergängen von Diamant zu
Luft etwa an den Kanten der Luftzylinder allgegenwärtig. Wird ein derartiger Übergang ohne
Optimierung diskretisiert, so tritt ein stufenweiser Übergang zwischen zwei benachbarten Pixeln
im Yee-Gitter auf, der wiederum zu unerwünschten numerischen Artefakten führen kann. Meep
begegnet diesem Problem mit einem anpassenden Übergang (subpixel smoothing) in der Per-
mittivität ε. Nähere Untersuchungen haben gezeigt, dass das Glättungsschema jedoch anisotrop
sein muss, um keine Störungen erster Ordnung zu erhalten, ε wird folglich zu einer tensoriellen
Gröÿe. Somit wird selbst eine vollkommen isotrope Struktur durch dieses Verfahren anisotrop
diskretisiert [220]. In Lumerical wird das Problem abrupter Übergänge derart gelöst, dass die
Dichte des Yee-Gitters lokal verändert werden kann. Während in Meep die Gitterauösung für
die gesamte Simulationszelle gilt, kann in Lumerical etwa um einen kreisrunden Luftzylinder
herum ein lokal feineres Gitter gewählt werden.
Die Simulationszelle wird durch vorgegebene Randbedingungen eingegrenzt. Dafür gibt es zahl-
reiche Möglichkeiten, von perfekt absorbierenden Schichten (perfectly matched layers, PML) über
Bloch-periodische Randbedingungen (Bloch-periodic boundaries) bis hin zu metallischen Umge-
bungen (metallic walls). Für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten photonischen Kristall-
strukturen in Diamant stellen PML-Schichten eine geeignete Randbedingung dar. An dieser
Stelle ist anzumerken, dass sowohl in Meep als auch in Lumerical keine vollständig absorbieren-
den Randbedingungen implementiert werden, sondern lediglich ein künstliches absorbierendes
Material innerhalb der Simulationszelle eingefügt wird. Daher muss in den Simulationen stets
darauf geachtet werden, dass an den Rändern der Simulationszelle keine Reexionen mit damit
einhergehenden numerischen Problemen vorliegen.
Berechnung von Gütefaktoren in Meep





Der Gütefaktor Q ist somit als Verhältnis der Modenfrequenz ωR zur Halbwertsbreite ∆ωR
festgelegt. Durch Anpassen der Emissionslinie in einem Photolumineszenzspektrum mit einer
Lorentzkurve können etwa Zentralfrequenz und Halbwertsbreite einer Mode bestimmt und der
Gütefaktor der Mode anschlieÿend berechnet werden.
Zur Bestimmung der simulierten Resonanzfrequenz ωR und des Gütefaktors Q der Resonatormo-
den verwendet Meep ein Zusatzpaket namens harminv [222]. Dieses Paket basiert auf einer Filter-
Diagonalisierungsmethode. In der Simulationszelle werden an verschiedenen Analysepunkten De-
tektoren eingefügt, die die elektromagnetischen Felder zu jedem Zeitschritt tn (n = 1, ..., N) für
endlich viele Zeitschritte N ∈ N berechnen. Zur Analyse werden die Felder in eine endliche
Summe aus ebenen Wellen f(tn) =
∑J
j=1 aje
−iωRjtn zerlegt und die unbekannten komplexen
Amplituden aj und Frequenzen ωRj = ωRjr + iωRji durch harmonische Inversion des Signals
bestimmt. Der Realteil ωRjr von ωRj entspricht dabei der Resonanzfrequenz der j-ten Mode in
Vielfachen von 2πc/a mit der Gitterkonstante a. Der Imaginärteil ωRji von ωRj beschreibt das
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Abbildung 4.8: Exemplarische Bestimmung des Gütefaktors. (a) Ein M7-Resonator wird in der
implementierten photonischen Kristallstruktur durch das Entfernen von sieben
Luftzylindern erzeugt. Um den Resonator herum wird eine Box zur Energie- und
Energieussbestimmung gelegt (rotes Rechteck). (b) Wie in Kapitel 6 noch dar-
gelegt wird, weisen die Löcher in hergestellten Strukturen eine Keilform auf. Der
Gütefaktor einer Mode wurde hier exemplarisch in Abhängigkeit des Winkels der
Keilform der Löcher bestimmt, sowohl über die Energie und Energieussbestim-
mung in der implementierten Box als auch mithilfe des Pakets harminv.
zeitliche Abklingen der Modenfelder. Der Gütefaktor der j-ten Resonatormode kann im Anschluss





Ferner kann der Gütefaktor Q einer Resonatormode in Simulationen auf nachfolgende, vollkom-





Der Gütefaktor kann somit in Meep etwa bestimmt werden, indem eine Box von Energiemoni-
toren um den Resonator gelegt wird. Die innerhalb der Box gespeicherte Energie E sowie der
Energieuss −∂E∂t aus der Box heraus werden bestimmt und der Gütefaktor anschlieÿend berech-
net. Anhand einer exemplarischen Simulation eines M7-Resonators in Abbildung 4.8a lässt sich
erkennen, dass die durch harminv bestimmten Gütefaktoren mit den Werten aus den Energie-
betrachtungen in einer Box gut übereinstimmen. Aufgrund der einfacheren Umsetzung in Meep
werden die Gütefaktoren im Folgenden stets mithilfe des Pakets harminv bestimmt.
Berechnung von Modenvolumina in Meep
Ein weiterer wichtiger Parameter einer Resonatormode ist das Modenvolumen V , das üblicher-
weise in Vielfachen der kubischen Wellenlänge (λ/n)3 angegeben wird. Je kleiner der Raum ist,
in dem eine gewisse Energiemenge lokalisiert ist, desto stärker ist eine eventuelle Kopplung ei-
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nes Farbzentrums an eine Resonatormode. Somit ist es stets von Interesse, ein möglichst kleines









∣∣∣ ~E(~r)∣∣∣2) . (4.57)
In Meep erfolgt die Bestimmung des Modenvolumens wiederum mithilfe einer um den Resonator
herum gelegten dreidimensionalen Box. Die Mode wird mit der Resonanzfrequenz ωR angeregt
und das elektrische Feld innerhalb der Box bestimmt. Aus diesen Daten kann das Modenvolumen
unmittelbar berechnet werden.
4.3.3 Moden des unoptimierten M7-Resonators
Ein M7-Resonator wird in einer photonischen Kristallstruktur durch einem Defekt bestehend
aus sieben in einer Linie angeordneten fehlenden Luftzylindern erzeugt. Die meisten Experten
sprechen hierbei immer noch von einem Punktdefekt, wie etwa Akahane et al. [215], andere be-
zeichnen den M7-Resonator bereits als Wellenleiterausschnitt, wie etwa Zhang et al. [213].
Die zu Grunde liegende photonische Kristallstruktur besteht aus hexagonal angeordneten Luft-
zylindern mit Radius R = 0,31 a in einer Diamantschicht der Höhe h. Die Gitterkonstante und
somit auch die Dicke des simulierten Diamantlms werden so gewählt, dass die Fundamentalm-
ode des M7-Resonators in Resonanz mit der Nullphononenlinie des NV-Zentrums bei 637 nm
liegt. Wird die Gitterkonstante etwa zu a = 215 nm festgelegt, so ergibt sich die passende si-
mulierte Schichtdicke zu h = 1,1 a bzw. h = 235 nm. Derart dünne Diamantmembranen sind
mithilfe verfügbarer Nanofabrikationstechniken herstellbar, im Rahmen dieser Arbeit produzier-
te Diamantlme können sogar Dicken bis hinunter zu 150 nm aufweisen (siehe Kapitel 6). Die
Simulationszelle wird wie in Abbildung 4.8a dargestellt 20 a lang, 8 ·
√
3 a breit und 8 a hoch
gewählt mit einer 1 a dicken PML-Schicht als Randbedingung. Die numerische Auösung in den
Simulationen beträgt 20 Pixel pro Gitterkonstante a.
Zur Bestimmung der Frequenzen der lokalisierten Moden wird in separaten Simulationen je-
weils eine der drei TE-Feldkomponenten (Ex, Ey, Hz) breitbandig mit Frequenzen innerhalb
der photonischen Bandlücke durch einen im Zentrum des Resonators positionierten Dipolemitter
eingestrahlt. Nach Abklingen der Anregung wird die Resonanzfrequenz ωR der Moden bestimmt
und darüber hinaus der Gütefaktor Q sowie das Modenvolumen V der Resonatormoden ermit-
telt. Somit kann nach Gleichung (3.32) auch der ideale Purcell-Faktor F als Maÿ für die Güte
der Kopplung eines potenziellen Emitters an die jeweilige Resonatormode berechnet werden.
In Tabelle 4.1 sind die Simulationsergebnisse für die Moden des M7-Resonators dargestellt. Die
Resonatormoden werden nach Kim et al. [225] in gerade (even) und ungerade (odd) Moden
klassiziert und mit aufsteigender Frequenz beginnend bei e1 bzw. o1 durchnummeriert. Die
Klassizierung richtet sich nach der z-Komponente des magnetischen Feldes der angeregten Mo-
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Hz-Feldverteilung der e1-Mode Hz-Feldverteilung der e2-Mode
Hz-Feldverteilung der e3-Mode Hz-Feldverteilung der o1-Mode
Abbildung 4.9: Hz-Feldverteilungen in der xy-Ebene von vier Moden des M7-Resonators. Die
eingezeichnete Resonatorachse (gestrichelte Linie) erlaubt die Klassizierung der
Moden in gerade Moden (even modes) und ungerade Moden (odd modes) je nach
Verhalten der Hz-Feldkomponente bei Spiegelung an der Resonatorachse. Die
Intensität der Feldverteilung wurde für jedes Modenbild separat normiert.
de. Weist diese entlang der Resonatorachse Intensitätsmaxima auf, so ist die Mode spiegelsym-
metrisch bezüglich der xz-Ebene. Die Mode wird per Konvention als gerade (even) bezeichnet,
sonst als ungerade (odd). Den mit Abstand gröÿten Gütefaktor weist die Fundamentalmode mit
Qe1 = 20 405 auf, gefolgt von der e2-Mode mit Qe2 = 1582 sowie der o1-Mode mit Qo1 = 441.
Das Modenvolumen liegt bei allen Resonatormoden in der Gröÿenordnung von 1,5 (λ/n)3.
Die Moden des M7-Resonators
Mode Anregung ωR in 2πc/a Q V in (λ/n)3 F
e1 Ey 0,3375 20 405 1,55 999
e2 Hz 0,3412 1 582 1,48 82
e3 Ey 0,3527 257 1,63 12
o1 Ex 0,3632 441 1,43 23
o2 Ex 0,3676 113 1,41 6
e4 Hz 0,3717 288 1,53 14
Tabelle 4.1: Resonanzfrequenz ωR, Gütefaktor Q, Modenvolumen V und idealer Purcell-Faktor
F für die sechs Moden niedrigster Frequenz des M7-Resonators innerhalb der pho-
tonischen Bandlücke zwischen dem ersten und zweiten TE-Band.
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Die Lokalisierung der Moden kann darüber hinaus durch Ausgabe der Feldverteilungen qualita-
tiv sichtbar gemacht werden. In Abbildung 4.9 sind exemplarisch die Hz-Feldverteilungen von
fünf Moden dargestellt. Alle Moden sind etwa gleich gut lokalisiert und strahlen leicht in den
Umgebungskristall ab. Auch die unterschiedlichen Symmetrien lassen sich anhand der Feldvertei-
lungen leicht nachvollziehen. An dieser Stelle ist anzumerken, dass in Meep die Feldverteilungen
erst einige Zeit nach Abklingen der Quelle ausgegeben werden. Dadurch wird sichergestellt, dass
lediglich die im Resonator gespeicherten Feldkomponenten dargestellt werden.
4.3.4 Optimierung eines M3-Resonators
Um bei Kopplung eines Farbzentrums an eine Resonatormode einen hohen Purcell-Faktor und
somit eine deutliche Überhöhung der spontanen Emissionsrate zu erzielen, sollte der Emitter an
eine Resonatormode mit möglichst hohem Gütefaktor bei gleichzeitig möglichst kleinem Moden-
volumen gekoppelt werden. Ziel dieses Abschnitts ist, die vertikalen Abstrahlungsverluste eines
M3-Resonators in einer Diamantmembran durch Verschieben oder auch Ändern der Radien der
umgebenden Luftzylinder zu minimieren und somit die Gütefaktoren der Resonatormoden bei
idealerweise gleichbleibenden Modenvolumina zu erhöhen. Die hierzu angewendete Optimierungs-
methodik für photonische Kristallstrukturen basiert auf dem Prinzip des gentle connement [226].
Nach dieser Theorie führt eine scharfe räumliche Begrenzung der Mode zu Verlusten, während ein
sanftes Abklingen der Modefelder an den Rändern des Resonators geringere Verluste und somit
höhere Gütefaktoren nach sich zieht. Die optimale Feldverteilung einer Mode wird dabei durch
eine sinusförmige Funktion, amplitudenmoduliert mit einer gauÿförmigen Einhüllenden beschrie-
ben. Die Verluste durch Emission innerhalb des Lichtkegels im k-Raum nehmen folglich ab, der
Gütefaktor erhöht sich. Je kleiner das Modenvolumen einer Resonatormode ist, desto stärker
sind die zu erwartenden Auswirkungen auf den Gütefaktor durch eine Optimierung mithilfe des
Prinzips des gentle connement [214]. Daher sind der M0-Resonator und auch der M3-Resonator
vielversprechende Kandidaten für die Anwendung dieser Optimierungsmethodik.
Der unoptimierte M3-Resonator
Die untersuchte photonische Kristallstruktur besteht aus hexagonal angeordneten Luftzylindern
mit Radien von R = 0,29 a, wobei drei direkt benachbarte und in einer Linie angeordnete Luftzy-
linder zur Erzeugung eines M3-Resonators entfernt wurden. Das hexagonale Gitter weist für den
gewählten Zylinderradius eine groÿe Bandlücke zwischen dem ersten und zweiten TE-ähnlichen
Band von ω = 0,3292 · 2πc/a bis ω = 0,3901 · 2πc/a reichend auf, dies entspricht einer re-
lativen Breite von 16,9 %. In anderen Untersuchungen, siehe etwa Akahane et al. [215] oder
Tomljenovic-Hanic et al. [217], konnten für M3-Resonatoren in photonischen Kristallen ferner
mit dem gewählten Hintergrundradius von R = 0,29 a die höchsten Gütefaktoren erzielt werden.
Die durchgeführten Simulationen erfolgten erneut in einer Simulationszelle der Länge 20 a, Breite
8 ·
√
3 a und Höhe 8 a mit einer 1 a dicken PML-Schicht als Randbedingung. Für den gewählten
Zylinderradius weist die Fundamentalmode des unoptimierten M3-Resonators bei einer Schicht-
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Abbildung 4.10: Übersicht über die zu optimierenden Luftzylinder (a) des M3-Resonators (b)
des M0-Resonators. Die Radien der eingefärbten Luftzylinder wurden verändert,
ausgewählte Luftzylinder zusätzlich in Pfeilrichtung verschoben.
dicke von h = 1,1 a eine spektrale Position von ωR = 0,3376 · 2πc/a auf, die mit der Frequenz
der Fundamentalmode des ebenfalls untersuchten M7-Resonators übereinstimmt. Folglich kann
bei Wahl einer Gitterkonstanten von ebenfalls a = 215 nm erneut eine spektrale Position der
Fundamentalmode von 637 nm erzielt werden.
In Tabelle 4.2 sind die Simulationsergebnisse für die Moden des unoptimierten M3-Resonators
dargestellt. Die Fundamentalmode weist mit Qe1 = 936 den höchsten Gütefaktor auf, wohingegen
die weiteren untersuchten Resonatormoden deutlich geringere Gütefaktoren zeigen. Die e1-Mode
weist darüber hinaus mit Ve1 = 0,77 (λ/n)3 das mitunter beste Modenvolumen aller im Rahmen
dieser Arbeit simulierten Moden auf und ist daher insgesamt für die potenzielle Kopplung an
NV-Zentren sehr gut geeignet.
Der optimierte M3-Resonator
Im Folgenden wird durch Verschieben sowie Ändern der Radien ausgewählter Luftzylinder in un-
mittelbarer Umgebung des M3-Resonators die Feldverteilung der Fundamentalmode gemäÿ des
Prinzips des gentle connement modiziert und der Gütefaktor der Fundamentalmode in Folge
dessen maximiert. In Abbildung 4.10a ist eine Übersicht über die zu optimierenden Luftzylinder
gegeben. Als erste Optimierung werden die auf der Resonatorachse positionierten Luftzylinder
Die Moden des unoptimierten M3-Resonators
Mode Anregung ωR in 2πc/a Q V in (λ/n)3 F
e1 Ey 0,3376 936 0,77 93
o1 Ex 0,3591 163 1,13 11
o2 Ex 0,3631 133 0,73 14
e2 Hz 0,3649 212 0,89 18
o3 Hz 0,3678 127 1,12 7
Tabelle 4.2: Resonanzfrequenz ωR, Gütefaktor Q, Modenvolumen V und idealer Purcell-Faktor
F der fünf Moden niedrigster Frequenz des unoptimierten M3-Resonators innerhalb
der photonischen Bandlücke zwischen dem ersten und zweiten TE-Band.
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A, B und C nach auÿen verschoben. Die Feldverteilung der Fundamentalmode wird dadurch
entlang der Resonatorachse sanfter begrenzt, was gemäÿ des Prinzips des gentle connement
eine Erhöhung des Gütefaktors nach sich zieht. Der höchste Gütefaktor wird mit Q = 4959 für
die Verschiebungsparameter vA = 0,2 a, vB = 0 und vC = 0,1 a erzielt. Durch die Optimierung
der Resonatorgeometrie erhöht sich der Gütefaktor folglich um einen Faktor 5, jedoch ist zu
beachten, dass auch das Modenvolumen mit V = 0,93 (λ/n)3 aufgrund des sanfteren Abklingens
des Modenfeldes in der umgebenden photonischen Kristallstruktur leicht zunimmt.
Im nächsten Schritt wird die Feldverteilung der e1-Mode nochmals sanfter eingegrenzt. Dazu wer-
den die Radien der vier direkt benachbarten Luftzylinder D oberhalb und unterhalb der Resona-
toräche zu RD = 0,25 a verkleinert. Der Gütefaktor der Fundamentalmode erfährt eine weitere
Steigerung auf Q = 9137 bei einem nahezu unveränderten Modenvolumen von V = 0,95 (λ/n)3.
In einem letzten Schritt werden schlieÿlich noch die Radien der Luftzylinder A auf RA = 0,19 a
verkleinert, die Radien der Luftzylinder E zu RE = 0,33 a vergröÿert und die Luftzylinder B
darüber hinaus um vB = 0,05 a nach auÿen verschoben. Der Gütefaktor der e1-Mode kann durch
die dargelegten Optimierungen insgesamt auf Q = 11 850 gesteigert werden. Weitere Optimie-
rungsversuche etwa durch Verändern der Radien RF bringen keine zusätzlichen Verbesserungen
mit sich, die Optimierung des M3-Resonators ist somit abgeschlossen.
Eine abschlieÿende Übersicht über die im optimierten M3-Resonator geführten Moden sowie ihre
relevanten Kenngröÿen ist in Tabelle 4.4 gegeben. Durch eine sanftere Begrenzung der Feldver-
teilung konnte eine deutliche Steigerung des Gütefaktors der Fundamentalmode von Qe1 = 936
auf Qe1 = 11 850 erzielt werden, ein Anstieg um einen Faktor gröÿer als 12. An dieser Stel-
le ist anzumerken, dass gleichzeitig auch das Modenvolumen der Fundamentalmode leicht von
Ve1 = 0,77 (λ/n)
3 auf Ve1 = 1,07 (λ/n)3 ansteigt, eine in Kauf genommene Zunahme um einen
Faktor 1,4. Darüber hinaus konnten durch die erfolgten Optimierungen auch die Gütefaktoren
der anderen Resonatormoden signikant gesteigert werden.
In Abbildung 4.11a sind die Modenprole sowie die fouriertransformierten Feldverteilungen der
Fundamentalmode für einen unoptimiertem und einen optimierten M3-Resonator zu Vergleichs-
Die Moden des optimierten M3-Resonators
Mode Anregung ωR in 2πc/a Q V in (λ/n)3 F
e1 Ey 0,3315 11 850 1,07 838
e2 Hz 0,3426 1 310 1,01 99
o1 Ex 0,3494 630 1,13 42
o2 Ex 0,3544 274 0,79 26
o3 Ex 0,3609 245 1,06 18
e3 Ey 0,3677 2 079 0,99 160
o4 Ex 0,3758 366 1,22 21
e4 Hz 0,3893 622 3,89 12
Tabelle 4.3: Resonanzfrequenz ωR, Gütefaktor Q, Modenvolumen V und idealer Purcell-Faktor
F der Moden des optimierten M3-Resonators innerhalb der photonischen Bandlücke
zwischen dem ersten und zweiten TE-Band.
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zwecken gegenübergestellt. Wird zunächst einmal das Modenprol der e1-Mode der unoptimier-
ten Struktur entlang der Resonatorachse betrachtet, so sind die Abweichungen von einer mit
einer Gauÿfunktion amplitudenmodulierten Sinusfunktion deutlich zu erkennen und zwar insbe-
sondere bei −3 a sowie 3 a, dies entspricht dem rechten bzw. linken Rand des Resonators. Diese
Abweichungen bedeuten stets Verluste und somit eine Verminderung des Gütefaktors. Wie an-
hand des Modenprols der optimierten Struktur ersichtlich ist, konnten durch die dargelegten
Optimierungen die Abweichungen von einer gauÿförmigen Einhüllenden reduziert werden, insbe-
sondere das Verschieben der benachbarten Luftzylinder auf der Resonatorachse hat hier zu einem
sanfteren Abklingen des Modenfelds geführt. Das Modenprol entlang der Resonatorachse wird
nun nahezu perfekt von einer gauÿförmigen Einhüllenden umschlossen.
Die Auswirkungen der Optimierungen lassen sich auch anhand der Fouriertransformierten der
räumlichen Modenfelder der Fundamentalmode erkennen. In Abbildung 4.11b sind die eindimen-
sionalen und in 4.11c die zweidimensionalen Fouriertransformierten vor und nach den erfolgten
Optimierungen dargestellt. Die Modenfelder im k-Raum sind dabei wie bei Resonatoren mit Do-
natormoden üblich um die vier M -Punkte der Brillouinzone konzentriert. Diese Punkte haben
in den zweidimensionalen Abbildungen die Koordinaten (kx|ky) = 2π/a · (±1/2| ± 1/2
√
3), bei
den entlang der Resonatorachse berechneten eindimensionalen fouriertransformierten Modenfel-
dern der Fundamentalmode liegen die M -Punkte entsprechend bei kx = ±π/a. Die Modenfelder
weisen jedoch auch stets einen Anteil innerhalb des Lichtkegels auf. Da Licht im Bereich des
Lichtkegels abgestrahlt wird und somit zu Verlusten führt, ist zur Erhöhung des Gütefaktors
eine Minimierung dieses Emissionsanteils wünschenswert. Sowohl in den eindimensionalen als
auch in den zweidimensionalen Fourierbildern lässt sich eine Verringerung des Anteils im Licht-
kegel durch die erfolgten Optimierungen erkennen. Während etwa in den zweidimensionalen
fouriertransformierten Feldverteilungen der Fundamentalmode bei der unoptimierten Struktur
der Anteil der Modenemission im Lichtkegel noch 5,7 % beträgt, kann dieser Anteil bei einem
optimierten M3-Resonator auf 0,3 % vermindert werden.
In der Übersicht über die Moden des optimierten M3-Resonators in Tabelle 4.4 lässt sich ferner
erkennen, dass drei zusätzliche geführte Moden, die e3-Mode, die o4-Mode sowie die e4-Mode,
nach Durchführung der Optimierungen detektiert werden können. Ursache hierfür ist, dass durch
das erfolgte Verschieben von Luftzylindern nach auÿen sowie durch das Verkleinern von Zylin-
derradien der Anteil an Diamant im Bereich der Resonatoräche erhöht und somit der Luftanteil
am Materialmix verringert wird. Vormals im Luftband verortete Moden werden am M -Punkt
der Brillouinzone als Donatormoden in die Bandlücke gezogen und sind somit nach erfolgter
Optimierung ebenfalls innerhalb der photonischen Bandlücke lokalisiert.
Des Weiteren kann durch Vergleich der spektralen Modenpositionen vor und nach erfolgter Op-
timierung auf eine Kreuzung der geraden e2-Mode mit den beiden ungeraden Moden o1 und o2
geschlossen werden. Im Allgemeinen können zwei Wellenleitermoden unterschiedlicher Symme-
trie nicht miteinander koppeln und folglich ungestört kreuzen, ohne dass etwa ihre Kurven in
der Bandstruktur dadurch beeinusst werden. Da auch der M3-Resonator als Wellenleiteraus-
schnitt betrachtet werden kann [227], ist die beobachtete Kreuzung der e2-Mode somit erlaubt.
Moden gleicher Symmetrie hingegen koppeln stark miteinander, in Folge dessen stoÿen sich ih-
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Abbildung 4.11: Vergleich der e1-Mode bei unoptimiertem (linke Abbildungen) versus optimier-
tem M3-Resonator (rechte Abbildungen). (a) Die schwarze Kurve stellt jeweils
das Modenprol entlang der Resonatorachse und die rote Kurve die Gauÿum-
hüllende dar. Die violett markierten Zonen verdeutlichen die Verlustbereiche.
(b) Eindimensionale Fouriertransformation FT(Ey) entlang der Resonatorachse
und (c) zweidimensionale Fouriertransformation 2D-FT(Ey). Die roten Bereiche
kennzeichnen Bereiche hoher Intensität (in b.E.). Licht innerhalb des Lichtkegels
wird im Resonator nicht geführt und abgestrahlt.
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re Frequenzbänder ab. Eine Kreuzung zweier ungerader Moden bzw. zweier gerader Moden ist
folglich nicht möglich. Da die geraden Moden ebenso wie die ungeraden Moden untereinander
ihre Position im Frequenzraum nie tauschen können, ist die Benennung der Moden während der
gesamten Optimierung somit stets konsistent. Nach jedem Optimierungsschritt kann eindeutig
entschieden werden, welche Mode beispielsweise die e2-Mode ist.
Abschlieÿend stellt sich noch die Frage, ob nach erfolgter Optimierung des Resonators alle ge-
führten Moden in den durchgeführten Simulationen detektiert wurden, oder ob unter Umständen
sogar noch weitere innerhalb der Bandlücke lokalisierte Moden existieren, die in den Simulatio-
nen etwa lediglich schwer anzuregen sind. Wird der M3-Resonator im Folgenden wiederum als
Wellenleiterausschnitt modelliert, so können die im Wellenleiterausschnitt geführten Moden als
Fabry-Pérot Oszillationen aufgefasst werden. Die Lochreihen, die den Resonator entlang der Re-
sonatorachse begrenzen, werden in diesem einfachen Modell als ebene Spiegel des Fabry-Pérot-
Resonators aufgefasst [227]. Unter Vernachlässigung von Streuung und Absorption innerhalb des
Resonators ist der Anteil des durch den Resonator transmittierten Lichts gegeben durch [194]:
T = 1
1 + (4F2/π2) sin(φ/2)2
(4.58)





Der Resonator ist genau dann in Resonanz, wenn die Transmission 1 wird. Diese Bedingung ist
für φ = 2πm mit m ∈ Z erfüllt. Somit gilt L = mλ/2, physikalisch sinnvoll mit m ∈ N∗. Mit
ω = a/λ ergibt sich der mittlere eindimensionale Frequenzabstand der Resonatormoden somit
zu ∆ω = a/2L. Ein Resonator bestehend aus N fehlenden Luftzylindern in einem hexagonalen
Gitter mit der Gitterkonstanten a weist eine Länge von etwa L = (N + 1) · a auf [225]. Die
Länge des untersuchten M3-Resonator beträgt folglich etwa 4 a, für den mittleren Frequenzab-
stand der Moden gilt somit ∆ω ≈ 1/8. Aufgrund der Periodizität des Gitters und der damit
verbundenen Translationssymmetrie um Gittervektoren der Länge a sind folglich nur acht ver-
schiedene Frequenzen ωR möglich. Darüber hinaus muss für den Abstand der Wellenvektoren
die Bedingung ∆kx ≈ π/4a erfüllt sein, im vorliegenden eindimensionalen Modell sind somit
nur vier verschiedene kx-Werte möglich. Durch das Modell des Fabry-Pérot-Resonators werden
folglich vier gerade und vier ungerade nichtentartete Moden vorhergesagt. Wie bereits für den
unoptimierten M3-Resonator dargelegt wurde, müssen diese Moden jedoch nicht alle geführt sein,
die Moden können etwa auch im Luftband verortet als Verlustmoden (leaky modes) vorliegen.
Für den optimierten M3-Resonator kann jedoch aufgrund der Ausführungen davon ausgegangen
werden, dass in den Simulationen alle Moden als geführte Moden erfolgreich adressiert wurden.
Einuss der Simulationsparameter auf Gütefaktor und Wellenlänge
Im Folgenden wird zunächst der Einuss der Anzahl an umgebenden Lochreihen auf den Gü-
tefaktor und auch die Wellenlänge der Fundamentalmode des M3-Resonators untersucht. Der
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Abbildung 4.12: Abhängigkeit des Gütefaktors (schwarz) und der Wellenlänge (orange) der simu-
lierten e1-Mode (a) von der Anzahl der den Resonator umgebenden Lochreihen
sowie (b) von der in Meep gewählten numerischen Auösung.
Gütefaktor Q kann in einen Anteil innerhalb der Resonatorebene Q|| und einen Anteil Q⊥ senk-
recht dazu aufgespalten werden [228]. Wird die Anzahl an umgebenden Lochreihen hinreichend
groÿ gewählt, so wird der Gütefaktor nur noch durch den vertikalen Anteil Q⊥ beschränkt.
Bislang wurde in den Simulationen eine Anzahl von acht den Resonator umgebenden Lochreihen
gewählt, ein Kompromiss zwischen hohen Gütefaktoren und späterer Herstellbarkeit der simu-
lierten photonischen Kristallstrukturen. An dieser Stelle stellt sich die Frage, welcher maximale
Gütefaktor sich theoretisch bei einer unendlich groÿen Anzahl an umgebenden Luftzylindern er-
geben würde. Dazu wurden der Gütefaktor und auch die Wellenlänge in Abhängigkeit von der
Anzahl der den Resonator umgebenden Lochreihen für die e1-Mode simuliert. Die Ergebnisse
sind in Abbildung 4.12a dargestellt. Der Gütefaktor beträgt bei drei umgebenden Lochreihen
lediglich Q = 171, steigt mit zunehmender Anzahl der Umgebungsschichten zunächst stark an,
bis ab etwa elf umgebenden Lochreihen eine Sättigung eintritt. Das theoretische Maximum des
Gütefaktors der e1-Mode liegt bei etwa Q = Q⊥ = 26 000. Die spektrale Position der e1-Mode
variiert in Abhängigkeit der Anzahl an umgebenden Lochreihen erwartungsgemäÿ kaum und
bleibt bereits ab fünf umgebenden Lochreihen nahezu konstant bei etwa 637 nm.
Darüber hinaus hat auch die gewählte numerische Auösung Auswirkungen auf den simulierten
Gütefaktor sowie die Wellenlänge der e1-Mode. Wie bereits in Abschnitt 4.3.2 dargelegt wurde,
wird das Simulationsvolumen in Meep durch ein Yee-Gitter in kleine, identisch groÿe Bereiche
(Pixel) diskretisiert. Die Auösung gibt die Anzahl an Pixeln pro Gitterkonstante a an. Je gröÿer
die gewählte Auösung ist, desto zuverlässiger sind folglich die ausgegebenen Werte. Allerdings
steigt auch der Rechenaufwand mit zunehmender Auösung bei den hier vorliegenden dreidimen-
sionalen Simulationen in der dritten Potenz an. Wie in Abbildung 4.12b dargestellt ändert sich
die Wellenlänge der e1-Mode in Abhängigkeit der Auösung kaum. Der Gütefaktor schwankt
zunächst stark und bleibt ab einer Auösung von 14 Pixeln pro Gitterkonstante relativ stabil
bei Qe1 = 12 000. Die in den durchgeführten Simulationen gewählte Auösung von 20 Pixeln pro
Gitterkonstante ist somit als vollkommen ausreichend für die untersuchten photonischen Kris-
tallstrukturen anzusehen.
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4.3.5 Der optimierte M0-Resonator
Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben M7-Resonatoren und M3-Resonatoren zusätzlich auch
M0-Resonatoren hergestellt und analysiert (Kapitel 6). Darüber hinaus wurde die Kopplung von
NV-Zentren an die Resonatormode eines M0-Resonators untersucht (Kapitel 8 und 9). Da dieser
Resonatortyp bereits durch Riedrich-Möller et al. [87] ebenfalls mithilfe des Prinzips des gentle
connement in Simulationen optimiert wurde, wird auf die konkrete Vorgehensweise bei der si-
mulationsgestützten Optimierung im Folgenden nur kurz eingegangen.
Der unoptimierte M0-Resonator wird zunächst wie in Abbildung 4.6a dargestellt durch Verschie-
ben zweier Luftzylinder um hier d = 0,15 a erzeugt. Für Zylinderradien von R = 0,26 a ergibt
sich eine einzige gerade Mode bei ωR = 0,3682 · 2πc/a mit Gütefaktor Q = 24 500 und Modenvo-
lumen V = 0,39 (λ/n)3. Wird erneut eine Schichtdicke von h = 235 nm angesetzt, so ergibt sich
die spektrale Position der Mode bei Wahl einer Gitterkonstanten von a = 260 nm zu λ = 637 nm,
der Wellenlänge der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums.
Die optimierten Luftzylinder sind in Abbildung 4.10b dargestellt. Die Luftzylinder A werden
um insgesamt d = 0,16 a nach auÿen verschoben. Ferner werden die Radien einiger Luftzylin-
der gegenüber dem Hintergrundradius von R = 0,26 a verändert zu RC = 0,29 a, RD = 0,22 a,
RE = 0,24 a, RG = 0,27 a, RI = 0,31 a und RJ = 0,34 a. Variationen der Zylinderradien RF
und RH haben keine weitere Verbesserung des Gütefaktors mit sich gebracht. Die Kenndaten der
Fundamentalmode nach allen Optimierungen sind in Tabelle 4.4 zusammengefasst. Der Gütefak-
tor der e1-Mode konnte signikant um einen Faktor 13 auf einen Wert von Q = 320 000 erhöht
werden, ähnlich der für den M3-Resonator erzielten Steigerung des Gütefaktors um einen Faktor
gröÿer als 12. Das Modenvolumen der Fundamentalmode hat sich beim M0-Resonator durch die
Optimierungen sogar noch etwas verkleinert auf V = 0,35 (λ/n)3.
Aufgrund dieser bemerkenswerten Kenndaten stellt der optimierte M0-Resonator unter den drei
betrachteten Resonatortypen von der Seite der Theorie her den vielversprechendsten Kandi-
daten für die Kopplung zwischen einer Resonatormode und einem NV-Zentrum dar. Dennoch
haben auch die anderen beiden Resonatortypen im Experiment Vorteile aufzuweisen, wie etwa
die angesprochene Unanfälligkeit gegenüber Fabrikationsabweichungen. Weicht beispielsweise der
Durchmesser der Luftzylinder bei einem M3-Resonator um 5 nm vom angepeilten Durchmesser
von etwa 133 nm ab, so wird der Gütefaktor der Fundamentalmode des M3-Resonators um le-
diglich 4 % vermindert. Bei einem M0-Resonator hingegen hat eine derartige Abweichung im
Durchmesser der Luftzylinder einen Rückgang des Gütefaktors der e1-Mode um über 25 % zur
Folge. Jeder der betrachteten Resonatortypen weist folglich seine individuellen Stärken auf.
Die Mode des optimierten M0-Resonators
Mode Anregung ωR in 2πc/a Q V in (λ/n)3 F
e1 Ey 0,3672 320 000 0,35 69 000
Tabelle 4.4: Resonanzfrequenz ωR, Gütefaktor Q, Modenvolumen V und idealer Purcell-Faktor
F der e1-Mode des optimierten M0-Resonators.
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In diesem Kapitel werden die verwendeten Versuchsaufbauten mit ihren wesentlichen Bestand-
teilen zur optischen Anregung, Fluoreszenzdetektion und Spinmanipulation beschrieben. Kern-
bestandteil der eingesetzten Messaufbauten ist ein konfokales Mikroskop zur punktgenauen op-
tischen Untersuchung der Diamantproben. Um die optische Analyse von sowohl NV-Zentren als
auch Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen bei Raumtemperatur
sowie Flüssigheliumtemperaturen zu ermöglichen, können sowohl das Objektiv des Konfokal-
mikroskops als auch die Probe selbst in einen Kryostaten eingebaut werden. Die im Rahmen
dieser Forschungsarbeit eingesetzten experimentellen Anordnungen weisen zwar teilweise unter-
schiedliche Gerätschaften auf, die verwendeten Gerätetypen, ihre prinzipielle Funktionsweise und
auch ihr Einsatzspektrum sind jedoch in den jeweiligen Aufbauten vergleichbar. Daher wird im
Folgenden ein exemplarischer Versuchsaufbau ausführlich beschrieben und bei den weiteren ver-
wendeten Experimentieranordnungen lediglich auf die relevanten Abweichungen eingegangen.
5.1 Optischer Messaufbau
Im Folgenden wird der optische Teil der Experimentieranordnung beschrieben. Nach einer Ein-
führung in das Funktionsprinzip eines Konfokalmikroskops wird die Umsetzung der optischen
Anregung im Versuchsaufbau dargelegt. Dabei wird insbesondere auf die verwendeten Laser so-
wie den akustisch-optischen Modulator (AOM) näher eingegangen. Im Anschluss daran werden
die zur Detektion der Fluoreszenz eingesetzten Geräte sowie die beiden verwendeten Kryostaten
mit ihren relevanten Kenndaten und jeweiligen Besonderheiten beschrieben. Anschlieÿend wird
auf eine weitere, ausschlieÿlich für optische Messungen bei Raumtemperatur eingesetzte Expe-
rimentieranordnung eingegangen. In Abbildung 5.1 ist eine schematische Übersicht über den
verwendeten Versuchsaufbau gegeben.
Optische Abbildungen mit einem Konfokalmikroskop
Herzstück des optischen Teils des Messaufbaus ist ein konfokales Mikroskop. Dieses besteht aus
einem vertikal über der Probenoberäche positionierten Objektiv sowie einer optischen Faser,
die als Lochblende fungiert. Zur Beleuchtung der Probe eingesetztes Laserlicht wird durch das
Objektiv auf die Probe fokussiert. Gleichsam sorgt das Objektiv dafür, dass das von der Probe
emittierte Licht aufgesammelt und mithilfe einer weiteren Linse auf die Lochblende fokussiert
wird. Die Abbildung der Probenoberäche ist dabei bestmöglich scharf, wenn beide Fokuspunkte
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Abbildung 5.1: Schematische und vereinfachte Darstellung des Messaufbaus. Laserlicht durch-
läuft einen AOM und wird anschlieÿend durch ein Mikroskopobjektiv auf die
Probenoberäche fokussiert. Die Fluoreszenz der Probe (rote Linie) wird durch
dasselbe Objektiv aufgesammelt und in eine Detektionsfaser eingekoppelt. Die-
se Faser kann wahlweise mit einem HBT-Interferometer (nicht eingezeichnet),
einem Spektrometer oder auch einer APD verbunden werden. Die Probenober-
äche kann zusätzlich unter Weiÿlichtbeleuchtung (nicht eingezeichnet) mithilfe
einer CCD-Kamera betrachtet werden. Die Probe wie auch die zur Manipulati-
on des NV-Elektronenspins benötigte Mikrowellenantenne können über separate
Positionierer verfahren werden. Objektiv und Positioniersystem benden sich in
einem Cage-System arretiert in einem Kryostaten. Die von einer Mikrowellenquel-
le erzeugten Signale werden verstärkt und anschlieÿend über einen Zirkulator an
die Goldantenne weitergeleitet. Zusätzlich sind noch zwei Signalschalter (Switch)
eingebaut. Die schwarzen und blauen Linien stellen Koaxialkabel dar.
Anmerkung: Es wurde noch ein weiterer Kryostat mit abweichendem internen
Aufbau sowie ein weiterer separater optischer Aufbau mit abweichenden Gerä-
ten, aber vergleichbarem Funktionsprinzip verwendet (siehe Text).
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zeichnet, wenn ihre Brennpunkte übereinstimmen, daher die Bezeichnung konfokales Mikroskop.
Im Vergleich zu einem herkömmlichen Lichtmikroskop erlaubt ein Konfokalmikroskop die scharfe
Abbildung selbst kleinster Objekte, wofür hauptsächlich zwei Ursachen anzugeben sind. Zum
einen werden Orte auf der Probe auÿerhalb des Fokuspunkts des Lasers nicht beleuchtet und
tragen daher prinzipiell nicht zur aufgesammelten Fluoreszenz bei. Des Weiteren wird die Auf-
lösung eines gewöhnlichen Lichtmikroskops dadurch vermindert, dass auch Licht, das aus dem
Lichtkegel auÿerhalb der Fokusebene vom Objektiv aufgesammelt wird, zur Abbildung beiträgt,
wohingegen bei einem konfokalen Mikroskop derartig vom Objektiv aufgesammeltes Licht nicht
auf die Lochblende fokussiert wird und somit auch nicht zur Abbildung beitragen kann. Nur aus
dem modellhaft angenommenen Fokuspunkt emittiertes Licht gelangt durch die Lochblende. In
Folge dessen weist ein konfokales Mikroskop im Vergleich zu einem herkömmlichen Lichtmikro-
skop eine bessere Auösung in lateraler und eine deutlich bessere Auösung in der vertikalen
z-Richtung auf. Diese verbesserte Auösung wird in den verwendeten Versuchsaufbauten ausge-
nutzt, um etwa Resonatormoden oder auch NV-Zentren gezielt zu adressieren und deren Emission
aufzusammeln. Für eine tiefergehende Beschreibung des Konfokalmikroskops sowie aller seiner
Stärken und Besonderheiten sei auf die Literaturen [123,229] verwiesen.
Ein herkömmliches Lichtmikroskop weist hingegen den Vorteil auf, dass ein groÿer Bereich der
Probe beleuchtet und auch gleichzeitig abgebildet werden kann. Folglich kann man schnell einen
wenn auch nicht optimal ortsaufgelösten Überblick über die Probe erhalten. Zu diesem Zweck
ist in unseren Aufbauten zusätzlich eine CCD-Kamera eingebaut, die zusammen mit einer Weiÿ-
lichtquelle und dem Objektiv ein herkömmliches Lichtmikroskop bildet. Wird im Gegensatz dazu
eine Abbildung der Probe im konfokalen Mikroskop gemacht, so ist die Auösung wie angespro-
chen deutlich besser, allerdings muss jeder Bildpunkt auf der Probe separat angefahren werden.
Ein vollständiges Fluoreszenzbild einer Region auf der Probe ergibt sich bei diesem Mikrosko-
ptyp daher erst nach einem mehrere Minuten bis einige Stunden andauernden automatisierten
Rasterns über die Probenoberäche.
Optische Anregung
Wie in Abbildung 5.1 schematisch dargestellt ist, wurde in der Regel ein nicht-resonanter Laser
zur Beleuchtung der Probe sowie zur Anregung der NV-Zentren und Resonatormoden verwendet.
Der eingesetzte diodengepumpte Festkörperlaser (Verdi, Coherent) erzeugt kontinuierliche Laser-
strahlung (continuous wave, CW) bei einer Wellenlänge von 532 nm. Das Laserlicht wird in eine
für grünes Licht geeignete optische Faser (SM450, Thorlabs) eingekoppelt und tritt anschlieÿend
in einen AOM (AOMO 3200-146, Crystal Technology) ein.
Ein akustisch-optischer Modulator besteht aus einem transparenten Medium (hier: Tellurdioxid),
an dessen Enden sich Piezoelemente benden. Ist der AOM eingeschaltet, so erzeugen die Piezo-
elemente eine Schallwelle, die im Kristall eine periodische Änderung der Dichte des transparenten
Mediums und somit eine periodische Modulation des Brechungsindex hervorruft. An dem der-
art erzeugten optischen Gitter wird das einfallende Laserlicht in mehrere Beugungsordnungen
aufgespalten. Im verwendeten Aufbau wird das Laserlicht aus der ersten Beugungsordnung in
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eine Faser eingekoppelt und zum Konfokalmikroskop weitergeleitet. Ist der AOM hingegen aus-
geschaltet, so wird das Laserlicht nicht gebeugt und gelangt folglich auch nicht in die Faser.
Durch den derartigen Einsatz eines AOM kann trotz Verwendung eines kontinuierlichen Lasers
eine Anregung mit Laserpulsen einstellbarer Pulslänge realisiert werden.
Für die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Lebensdauermessungen wurde zur Anregung
der NV-Zentren ein gepulster Weiÿlichtlaser (SC-Pro, YSL photonics) verwendet, der Laserpulse
der zeitlichen Breite 130 ps bei einer Repetitionsrate von hier 10 MHz erzeugen kann. Die Leis-
tungsdichte des Lasers ist annähernd homogen über einen breiten Wellenlängenbereich beginnend
bei 400 nm bis tief hinein in den infraroten Spektralbereich bei 1700 nm verteilt. Aus dem kon-
tinuierlichen Weiÿlichtspektrum wird durch einen schmalbandigen Filter (FL532-4, Thorlabs)
grünes Licht mit einer Wellenlänge um 532 nm herausgeltert und nach Einkopplung in eine
Faser ohne Durchgang durch den AOM direkt in das Konfokalmikroskop eingestrahlt.
Für die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Photolumineszenz-Anregungsspektren wurde ein
durchstimmbarer, fasergekoppelter Diodenlaser (DL100, Toptica Photonics) verwendet, der durch
Einstellen des Lasergitters Photonen zwischen 636,4 nm bis hin zu 639,0 nm und somit im Bereich
der Wellenlänge der Nullphononenlinie des NV-Zentrums emittieren kann. Das Laserlicht wird
ebenfalls ohne Durchgang durch den AOM direkt in das Konfokalmikroskop eingestrahlt.
Fluoreszenzdetektion
Das Anregungslicht wird im Konfokalmikroskop durch ein Objektiv (LMPlanFL N 100x, Olym-
pus) mit 100-facher Vergröÿerung bei einer numerischen Apertur von 0,8 auf die Probe fokussiert.
Das durch dasselbe Objektiv aufgesammelte Fluoreszenzlicht gelangt durch eine als Strahlteiler
genutzte keilförmige Glasplatte (HBSW26, Thorlabs) und wird anschlieÿend durch einen opti-
schen Langpasslter geltert. Dieser lässt das Fluoreszenzlicht nahezu ungehindert passieren,
wohingegen an der Probe reektiertes Licht des Anregungslasers um mehrere Gröÿenordnun-
gen unterdrückt wird. Das nach erfolgter spektraler Filterung verbliebene Fluoreszenzlicht wird
anschlieÿend in eine geeignete optische Faser (SM600, Thorlabs) eingekoppelt, deren Kerndurch-
messer mit 4,3µm gleichzeitig die Lochblende des Konfokalmikroskops darstellt.
Mithilfe eines Gitterspektrometers (iHR 550, Horiba Jobin Yvon) kann die aufgesammelte Fluo-
reszenz spektral analysiert werden. Das Fluoreszenzlicht wird dazu auf den Spektrometerspalt
einstellbarer Breite fokussiert. Als Detektor wird eine mit üssigem Sticksto gekühlte CCD-
Kamera (Symphony BIDD, Horiba Jobin Yvon) mit einer Detektoräche von 1024 Pixel×256 Pixel
(1 Pixel entspricht dabei 26µm×26µm) eingesetzt, die laut Hersteller eine Quantenezienz von
bis zu 90 % aufweist. Die in dieser Arbeit gezeigten Spektren wurden je nach gewünschter Auö-
sung entweder mit einem Gitter mit 600 Linien/mm oder mit 1800 Linien/mm aufgenommen. Das
600er-Gitter wird dabei mit einer maximalen spektralen Auösung von 0,22 nm und das 1800er-
Gitter mit einer spektralen Auösung von 0,06 nm speziziert, jeweils für Licht der Wellenlänge
500 nm angegeben. Zur spektralen Polarisationsanalyse der Resonatormoden kann zusätzlich ein
Folienpolarisator in den Nachweisstrahlengang eingebracht werden.
Alternativ kann das Fluoreszenzlicht durch Umstecken der Detektionsfaser in eine Box mit einem
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Einzelphotonendetektor eingekoppelt werden. Als Einzelphotonendetektor wird eine Silizium-
Photodiode mit lawinenartiger Verstärkung (averlange photo diode, APD) eingesetzt. Trit ein
Photon auf die APD (SPCM-AQR-14, Excelitas), so erzeugt dieses intern im aktiven Medium
einen Ladungsträger, der wiederum einen lawinenartigen Puls von Elektronen auslöst. Dieses
Funktionsprinzip ist dem des Geiger-Müller-Zählrohrs ähnlich. Bei der verwendeten APD ver-
geht im Schnitt eine Zeitspanne von 22 ns, bis das Gerät wieder einsatzbereit ist und das nächste
Photon detektiert werden kann. Die zeitliche Auösung der Photonendetektion beträgt dabei
etwa 350 ps, bedingt durch die Zeitunbestimmtheit bei der Umwandlung eines auf die APD auf-
treenden Photons in den angesprochenen Puls von Elektronen. Die verwendete APD weist eine
Quantenezienz von 65 % für Wellenlängen zwischen 600 nm und 750 nm bei einer spezizierten
Dunkelzählrate von unter 100 Ereignissen/s auf.
Soll entschieden werden, ob die detektierten Photonen von einem einzelnen Emitter oder eher
einem Ensemble von Emittern stammen, so wird statt einer einzelnen APD ein Hanbury Brown
und Twiss (HBT) Interferometer eingesetzt [230]. Die Detektionsfaser wird dazu an eine Box an-
geschlossen, in der die Photonen zunächst auf einen nicht-polarisierenden 50:50-Strahlteilerwürfel
treen. In beiden Armen des Interferometers wird das Licht spektral geltert und auf Einzelpho-
tonendetektoren fokussiert. Wird die genaue Ankunftszeit der Photonen auf den Detektoren
jeweils registriert, so kann daraus die Intensitäts-Autokorrelationsfunktion g(2)(τ) berechnet wer-
den. Diese Funktion ist ein geeignetes Maÿ für die Wahrscheinlichkeit, zwei Photonen innerhalb
eines Zeitintervalls τ zu detektieren [194]. Da ein einzelner Quantenemitter immer nur ein Pho-
ton zur gleichen Zeit emittieren kann, sollte diese Funktion für eine Einzelphotonenquelle und
ein Zeitintervall gegen τ = 0 idealerweise den Grenzwert Null annehmen.
Die von den Einzelphotonendetektoren erzeugten Elektronenpulse werden im Versuchsaufbau
mithilfe einer zeitaufgelösten Zählelektronik (time-correlated single photon counting, TCSPC)
analysiert. Die dazu verwendete Elektronik (NI Lab-PC-1200, National Instruments) ist in einem
herkömmlichen Computer eingebaut und wird auch als DAQ-Karte (data acquisition) bezeich-
net. Lediglich bei allen im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Lebensdauermessungen und
g(2)-Messungen wurde eine davon abweichende TCSPC-Elektronik (PicoHarp 300, PicoQuant)
verwendet. Dies liegt zum einen darin begründet, dass die PicoHarp direkt mit dem Weiÿlichtla-
ser verbunden werden und somit ihre Auswertefenster direkt auf die Zeitpunkte der Laserpulse
abstimmen kann. Des Weiteren ist die zeitliche Auösung der verwendeten DAQ-Karte mehrere
Gröÿenordnungen schlechter als die der PicoHarp mit einer Zeitauösung der Elektronik von 4 ps.
Daher sind aussagekräftige zeitaufgelöste Messungen und somit insbesondere g(2)-Messungen im
verwendeten Aufbau nur mit der PicoHarp sinnvoll.
Die zeitliche Auösung der Photonendetektion ist für einen realen Aufbau generell ungleich Null,
unter anderem aufgrund der angesprochenen zeitlichen Unbestimmtheit bei der Registrierung ei-
nes Photons durch eine APD. Im Allgemeinen sollte diese zeitliche Unbestimmtheit etwa bei der
Auswertung von Lebensdauermessungen oder auch g(2)-Messungen berücksichtigt werden. So-
wohl die g(2)-Funktion als auch die Exponentialfunktion, die den zeitlichen Abfall der Besetzung
des angeregten Zustands bei einer Lebensdauermessung beschreibt, können dazu mit der soge-
nannten zeitlichen Antwortfunktion des Aufbaus (instrument response function, IRF) gefaltet
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werden, siehe dazu etwa [89]. Die Lebensdauer eines NV-Zentrums ist jedoch mit 12 ns typi-
scherweise deutlich gröÿer als die zeitliche Unbestimmtheit des Aufbaus, die durch die APD mit
etwa 350 ps dominiert ist. In Folge dessen liegt für ein NV-Zentrum der Fehler durch Vernach-
lässigung der IRF beispielsweise bei der Bestimmung der Lebensdauer bei unter 2 % [89]. Daher
kann der Einuss einer beschränkten zeitlichen Auösung der Photonendetektion bei der Aus-
wertung der im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Messungen generell vernachlässigt werden.
Kryostaten
Im Rahmen dieser Arbeit wurden zur Durchführung der erfolgten Messungen bei tiefen Tempera-
turen zwei verschiedene Kryostaten genutzt, ein vibrationsarmes Gerät mit einem geschlossenem
Heliumkreislauf und Heliumaustauschgas (Attodry2100, Attocube) sowie ein Gerät mit Flüssighe-
liumdurchuss (ST-500LN, Janis Research). Der Flusskryostat besteht aus einer evakuierbaren
Probenkammer, in der sich ein Kühlnger aus Kupfer bendet. Der Kühlnger kann mithil-
fe eines einstellbaren Durchusses an üssigem Helium auf Temperaturen bis zu 4 K abgekühlt
werden. Die Stabilisierung der Temperatur erfolgt über einen elektrischen Heizer, dessen Heizleis-
tung über eine PID-Regelung gesteuert wird. Der Kühlnger mit darauf befestigter Probe ist an
einem xy-Verschiebetisch (M-UMR8.25, Newport) mit zwei linearen Schrittmotoren (LTA-HL,
Newport) befestigt, die das Abrastern der Probe im konfokalen Aufbau in lateraler Richtung
ermöglichen. Das Objektiv ist zur Einstellung des Laserfokus auf einem weiteren Verschiebetisch
mit baugleichem linearem Schrittmotor positioniert.
Im verwendeten Trockenkryostaten ist ein vakuumtauglicher Metalleinsatz eingebaut, der mit
Heliumgas befüllt und anschlieÿend auf Temperaturen bis zu 1,6 K abgekühlt werden kann. In
diesen Metalleinsatz ist ein nicht-magnetisierbares Cage-System zur Befestigung des Objektivs
sowie der Positionierer eingelassen. Die turmähnliche Anordnung der Positioniereinheiten weist
drei separate Piezoversteller (ANPx51, ANPz51, Attocube) für eine gröbere Verschiebung der
Probe in x, y bzw. z-Richtung sowie ein weiterer Piezoscanner (ANSxy50, Attocube) für feinere
laterale Abrasterungen der Probenoberäche auf. Die gröberen Verschiebemodule erlauben einen
Probenbereich von 3 mm× 3 mm abzurastern, die feineren einen Bereich von 30µm× 30µm bei
Raumtemperatur und 15µm× 15µm bei tiefen Temperaturen. Die Temperatur selbst wird auch
bei diesem Kryostaten über Heizmodule mit einer PID-Regelung gesteuert, die verbleibenden
Temperaturschwankungen liegen selbst über mehrere Tage bei unter 10 mK. In das Cage-System
ist darüber hinaus ein zweiter Positionierturm mit ebenfalls drei separaten Piezomodulen (AN-
Px51, ANPz51, Attocube) eingebaut. An dessen Spitze ist die aus Golddraht geformte Mikro-
wellenantenne befestigt, die mithilfe des zweiten Positioniersystems relativ zur Probe verfahren
werden kann. Im Bereich des Probenraums kann ein Magnetfeld mit Flussdichten zwischen 0 T
bis 9 T sowohl bei tiefen Temperaturen als auch bei Raumtemperatur angelegt werden. Das Ma-
gnetfeld ist dabei in z-Richtung und somit in Richtung des Metalleinsatzes ausgerichtet.
Da der Trockenkryostat von Attocube zu Beginn dieser Forschungsarbeit noch nicht verfüg-
bar war, wurden die in Abschnitt 8.1 dargelegten Messungen im Flusskryostaten durchgeführt.
Ferner erfolgten die in Kapitel 6 beschriebenen Messungen in einem unabhängigen Aufbau bei
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Raumtemperatur, auf den im folgenden Abschnitt als Charakterisierungsaufbau bezeichnet ein-
gegangen wird. Die Weiteren in dieser Dissertation dargelegten Experimente wurden alle im
beschriebenen Trockenkryostaten durchgeführt. Die periphären optischen Messaufbauten waren
für beide Kryostaten identisch und entsprechen den bisherigen Ausführungen in diesem Kapitel.
Charakterisierungsaufbau
Die als Charakterisierungsaufbau bezeichnete Versuchsanordnung ist auf Raumtemperaturmes-
sungen beschränkt. Da die Probe hier jedoch horizontal auf den Probenteller gelegt werden kann
und aufwändige Klemm- und Klebeverfahren somit entfallen, ist der Aufbau insbesondere für
die optische Charakterisierung von Farbzentren oder Resonatormoden in photonischen Kristall-
strukturen bestens geeignet. Alle in Kapitel 6 dargelegten Messungen wurden mithilfe dieses
Versuchsaufbaus durchgeführt.
In dieser Versuchsanordnung sind der gleiche Strahlteiler, das gleiche Objektiv sowie auch die
gleiche Faser als Lochblende des Konfokalmikroskops eingebaut. Als Anregungslaser wird ein
anderes Fabrikat eines diodengepumpten Festkörperlasers (Nano 250-532-100, Linos) mit einer
Wellenlänge von ebenfalls 532 nm eingesetzt. Das Mikroskopobjektiv und der Probentisch können
mithilfe von Schrittmotoren (M-VP-25XL, Newport) mit einer minimalen Schrittweite von 5 nm
verfahren werden. Mithilfe eines Gitterspektrometers (Acton Research SP2500, Princeton Instru-
ments) kann auch hier die Fluoreszenz spektral analysiert werden. Dazu wird das Licht durch eine
Linse der Brennweite 50 mm auf den Spektrometerspalt der Breite 100µm fokussiert. Als Detek-
tor wird eine mit üssigem Sticksto gekühlte CCD-Kamera (Spec-10, Princeton Instruments)
verwendet. Die Kamera weist eine Detektoräche von 1340 Pixel× 100 Pixel (1 Pixel entspricht
20µm × 20µm) auf und besitzt laut Hersteller eine maximale Quantenezienz von 95 %. Alle
mit diesem Spektrometer gemessenen Spektren wurden mit einem Gitter von 600 Linien/mm
aufgenommen. Zur Detektion der Fluoreszenz sind abweichende Einzelphotonendetektoren (τ -
SPAD 100, PicoQuant) eingebaut. Diese weisen eine spezizierte Quantenezienz von 60 % im
Wellenlängenbereich von 600 nm bis 800 nm, eine Dunkelzählrate von 100 Ereignisse/s und eine
Totzeit von 70 ns auf. Ferner wird eine abweichende TCSPC-Elektronik (Time Tag Module, Dot-
fast Consulting) verwendet.
5.2 Mikrowellenaufbau
Zur Demonstration und Untersuchung der Spinmanipulation von NV-Zentren wird neben dem
optischen Aufbau zusätzlich ein Mikrowellenaufbau benötigt. Die eingesetzte Mikrowellenquelle
(MG3692C, Anritsu) kann Mikrowellensignale im Frequenzbereich von 2 GHz bis 20 GHz erzeu-
gen und somit insbesondere Mikrowellenpulse im Bereich der Nullfeldaufspaltung der Grundzu-
standsniveaus des NV-Zentrums von Dg = 2,87 GHz. Das Mikrowellenfeld wird von der Quelle
ausgehend in einem verlustarmen Koaxialkabel (141-50SM+, MiniCircuits) zunächst zu einem
Verstärker (ZHL-16W-43-S+, MiniCircuits) geführt, der das Mikrowellensignal mit einer Leis-
tungssteigerung von +45 dB verstärkt. Anschlieÿend gelangen die elektromagnetischen Felder
105
5 Experimenteller Aufbau
über einen Zirkulator (SFC2040A, Fairview Microwave) zum Trockenkryostaten und werden
dort an ein internes, nachträglich eingebautes Koaxialkabel übergeben.
Dieses Koaxialkabel ist entlang des Kägsystems bis hinunter in den Probenraum verlegt und
wird schlieÿlich mithilfe eines 10µm dicken und zu einer Schlinge gebogenen Golddrahts kurzge-
schlossen. Diese Schlinge ist wie bereits dargelegt am oberen Ende des zweiten Positionierturms
befestigt und fungiert als verfahrbare Mikrowellenantenne. Das Signal wird erst am unteren En-
de des Kägsystems vom Koaxialkabel in die abstrahlende Nahfeldantenne eingespeist um den
Wärmeeintrag im Kryostaten so gering wie möglich zu halten. Aufgrund des Kurzschlusses muss
zusätzlich ein Zirkulator im Mikrowellenkreis zwischen Verstärker und Antenne eingebaut sein.
Unerwünschte rückwärtsgerichtete Signale können den Zirkulator nur an einem dritten, mit ei-
nem Endwiderstand (Anne-50+, MiniCircuits) versehenen Ausgang verlassen und somit weder
Verstärker noch Mikrowellenquelle erreichen oder gar beschädigen.
Die Mikrowellenantenne hat eine Länge von etwa 3 cm bei einer Breite von etwa 0,5 cm und ragt
über die Probe in den 1,6 mm groÿen Arbeitsabstand des Objektivs hinein. Beim Verfahren der
Antenne ist somit stets darauf zu achten, dass die Antenne weder das metallische Objektiv be-
rührt (Signalkurzschluss) noch auf der Probe aufsetzt und diese so unter Umständen beschädigt.
Im realen Experiment bleibt bei gut gebogener Antenne ein Verfahrweg in z-Richtung zwischen
Probenoberäche und erstem Kontakt mit dem Objektiv von etwa 300µm.
5.3 Realisierung von Pulssequenzen
Für die im Rahmen dieser Forschungsarbeit durchgeführten Experimente werden Pulssequenzen
benötigt, wie etwa für die Demonstration von Rabi-Oszillationen zwischen den Grundzustands-
niveaus von NV-Zentren. In derartigen Sequenzen erfolgen sowohl die Laseranregung als auch
die Mikrowellenanregung der Farbzentren in festgelegten und aufeinander abgestimmten Zeit-
fenstern, ebenso wie auch die Detektion der erzielten Fluoreszenz. Um derartige aufeinander
abgestimmte Pulssequenzen realisieren zu können, werden verschiedene schnell schaltende Bau-
teile eingesetzt, die von einer speziellen Elektronik automatisiert angesteuert werden.
Eines dieser besonderen Bauteile ist der zwischen Laser und Konfokalmikroskop eingebaute AOM.
Das CW-Laserlicht wird im transparenten Medium des AOM wie bereits dargelegt in mehrere
Beugungsordnungen aufgespalten und lediglich die erste Beugungsordnung in eine geeignete Fa-
ser eingekoppelt. Die Laseremission kann durch Ein- und Ausschalten des AOM in Pulse zerlegt
werden. Das Schalten sorgt dabei technisch bedingt zwar für das Auftreten von abgeachten
Flanken, die Steigzeiten und Sinkzeiten der Laserleistung beim Schalten sind jedoch mit etwa
10 ns deutlich geringer als die in den Versuchen benötigten Laserpulslängen in der Gröÿenordnung
von wenigen Mikrosekunden. Das Einschalten des AOM wird über eine sogenannte PulseBlaster-
Karte (PulseBlasterESR-PRO, SpinCore Technologies) gesteuert, die in einen herkömmlichen
Computer eingebaut wird und sehr schnelle TTL-Pulse (Transistor-Transistor-Logik, TTL) aus-
geben kann. Die hohe Geschwindigkeit der PulseBlaster-Karte ist dabei auf einen internen Re-
ferenzoszillator mit einer Eigenfrequenz von 500 MHz zurückzuführen, die Karte kann folglich
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Spannungspulse mit einer minimalen Länge von bis zu 2 ns ausgeben.
Die verwendete PulseBlaster-Karte kann mehrere Geräte parallel mit dem gleichen Referenzos-
zillator steuern. Im vorliegenden Versuchsaufbau steuern weitere TTL-Pulse zusätzlich zwei Si-
gnalschalter (ZASWA-2-50DR+, MiniCircuits). Ein solcher Switch hat einen Eingang für elektri-
sche oder auch Mikrowellensignale, zwei potenzialabhängige Signalausgänge und einen Eingang
für TTL-Pulse. Bei einer am TTL-Eingang angelegten Spannung zwischen 2 V und 5 V wird
das Signal zum Hochniveau-Ausgang, sonst zum Niedrigniveau-Ausgang geleitet. Die Pulse der
PulseBlaster-Karte determinieren folglich, welchen Ausgang das eingespeiste Signal nimmt. Der
Niedrigniveau-Ausgang wird mit einem Endwiderstand terminiert. Somit erfolgt ein erwünschter
Signaldurchgang stets über den Hochniveau-Ausgang. Im Versuchsaufbau wird einer der beiden
Signalschalter zur Steuerung der Mikrowellenanregung genutzt. Während die Mikrowellenquelle
im CW-Betrieb betrieben wird, fungiert der Switch vor dem Verstärker in Verbindung mit den
TTL-Pulsen der PulseBlaster-Karte quasi als Schalter für die Mikrowellenanregung. Der zweite
Switch wird eingesetzt, um die elektrischen Signale von der APD zur Zählelektronik zu schalten.
Somit kann die Zählelektronik im Dauerbetrieb eingeschaltet bleiben und dennoch das Auslese-
zeitfenster der auf der APD registrierten Photonen beliebig gewählt werden.
Die eingesetzten Pulssequenzen bestehend aus Laserpulsen, Mikrowellenpulsen und daran gekop-
pelten Zeitfenstern für die Fluoreszenzdetektion weisen Zeitkonstanten bis hinunter zu 20 ns mit
Pulsabständen von weniger als 100 ns auf. In dieser zeitlichen Gröÿenordnung werden sowohl die
Signalgeschwindigkeiten der verwendeten Kabel zwischen PulseBlaster-Karte und den Geräten
als auch die Schaltzeiten der Geräte selbst relevant. Als Signalleiter werden Koaxialkabel sowohl
für die TTL-Pulse als auch für die Mikrowellenpulse verwendet. Diese bringen eine Verzögerung
von 5 ns pro Meter mit sich. Aber auch die Lichtwege sind mit einer Verzögerung von etwa 3,33 ns
pro Meter zu beachten. Die gröÿte zeitliche Verzögerung verursacht jedoch das Aufbauen des op-
tischen Gitters innerhalb des AOM, da hierzu unter anderem zunächst die Schallwelle erzeugt
und diese sich darüber hinaus durch das transparente Medium ausbreiten muss, ehe Laserstrah-
lung in die erste Beugungsordnung gelangen kann.
Die Signalverzögerung der optischen Anregung kann etwa bestimmt werden, indem ein TTL-Puls
zum Zeitpunkt t0 = 0 s von der PulseBlaster-Karte in Richtung AOM gestartet wird. Parallel
dazu wird ein TTL-Puls zum Switch zwischen APD und Zählelektronik entsandt, der diesen
Signalkanal für eine Zeitspanne von beispielsweise ∆t = 10 ns önet. Das Auslesezeitfenster
wird in aufeinanderfolgenden Pulssequenzen schrittweise zeitlich verschoben und die Zählrate je-
weils detektiert. Für den dargelegten Versuchsaufbau beträgt die ermittelte Zeitverzögerung der
optischen Anregung insgesamt 250 ns. Diese beinhaltet Signallaufzeiten in den Koaxialkabeln,
optische Laufwege sowie technisch bedingte Zeitverzögerungen in AOM und APD. Die Zeitver-
zögerung der Mikrowellenanregung kann mithilfe der entsprechenden Kabellängen bestimmt wer-
den, da die Signalschalter und der Mikrowellenverstärker selbst keine relevante Zeitverzögerung
verursachen. Die diskutierten Signalverzögerungen sind bei der Implementierung der Pulssequen-
zen zu berücksichtigen, um sicherzustellen, dass die programmierte Pulssequenz auch tatsächlich
so wie intendiert am Ort der Probe vorliegt.
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Die Charakterisierungsmethoden in Abschnitt 6.2 sowie die FIB-Strukturierungen in
Abschnitt 6.3 wurden zusammen mit Christoph Pauly am Lehrstuhl Prof. Dr. Frank
Mücklich (Universität des Saarlandes) durchgeführt. Die Ergebnisse des Kapitels wur-
den bereits teilweise in [231] veröentlicht.
Einkristalliner Diamant ist ein vielversprechendes Ausgangsmaterial für verschiedentliche An-
wendungen in der Quanteninformationstechnologie, unter anderem aufgrund der darin enthal-
tenen oder erzeugbaren NV-Zentren mit den angesprochenen herausragenden Eigenschaften wie
beispielsweise der Langlebigkeit des Spinzustands sowie der Möglichkeit, den Elektronenspin in-
itialisieren, gezielt manipulieren sowie rein optisch auszulesen zu können. Darüber hinaus weist
Diamant eine auÿergewöhnliche Härte sowie eine sehr gute chemische Beständigkeit auf. Genau
diese physikalischen Eigenschaften stellen jedoch eine Herausforderung bei der gezielten Dia-
mantbearbeitung etwa zur Herstellung photonischer Nanostrukturen dar.
In diesem Kapitel wird der Herstellungsprozess von Resonatoren in zweidimensionalen photoni-
schen Kristallstrukturen in Diamant dargelegt. Dieser Prozess gliedert sich in drei Schritte. Zu-
nächst wird aus 30µm dickem einkristallinem Rohmaterial eine wenige hundert Nanometer dicke
freistehende Diamantmembran hergestellt. Im Anschluss daran wird der dünne Diamantlm mit
verschiedenen in diesem Kapitel näher beschriebenen Methoden charakterisiert, um geeignete
Stellen für die Fabrikation der Resonatoren ausndig zu machen. Dazu werden vier verschie-
dene Techniken eingesetzt, die sich gegenseitig ergänzen und die Detektion von Defektstellen
im Diamant oder auch von lokalen Abweichungen in der Schichtdicke mit hoher Genauigkeit
ermöglichen. Dies erlaubt im dritten Schritt die reproduzierbare Herstellung der photonischen
Kristallstrukturen in der Diamantmembran durch Prozessierung mit einem fokussierten Ionen-
strahl (focused ion beam, FIB). Darüber hinaus werden in diesem Kapitel Optimierungen der
FIB-Strukturierung vorgestellt. Mithilfe der entwickelten Verbesserungen können Fabrikations-
abweichungen bei den hergestellten photonischen Kristallstrukturen deutlich reduziert werden.
Im letzten Abschnitt des Kapitels wird die optische Charakterisierung der Resonatoren darge-
legt. Die erzielten Gütefaktoren und spektralen Positionen der Resonatormoden werden hierbei
insbesondere auch mit den theoretischen Vorhersagen aus Simulationen abgeglichen.
6.1 Herstellung dünner freistehender Diamantmembranen
In den vergangenen Jahren wurden zahlreiche Techniken entwickelt, um wenige hundert Nano-
meter dicke freistehende Membranen aus einkristallinem Diamant herzustellen. Ein möglicher
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Herstellungsprozess basiert auf einem durch Ionen unterstützten Lift-O Prozess. Dabei werden
zunächst hochenergetische He+-Ionen in den Diamanten in einer wohldenierten Tiefe implan-
tiert [232236]. Durch Ausheizen bei hohen Temperaturen in einem Vakuumofen wird die räum-
lich scharf begrenzte und mit Heliumionen implantierte Diamantschicht in sp2-hybridisierten
Kohlensto, vornehmlich Graphit, umgewandelt. Der sp2-hybridisierte Kohlensto lässt sich in
geeigneten Säuren auösen und kann daher in einem Lift-O Prozess rückstandsfrei entfernt
werden. Die resultierende freistehende Diamantmembran wird anschlieÿend mithilfe eines Tro-
ckenätzprozesses, dem reaktiven Ionenätzen (reactive ion etching, RIE), auf die gewünschte
Schichtdicke ausgedünnt. Aufgrund der hohen Absorptionsverluste durch Implantationsschäden
konnte bis heute jedoch kein Resonator in derartig gefertigten Diamantmembranen hergestellt
werden, der in anschlieÿenden Charakterisierungen Hinweise auf Moden erkennen lieÿ.
Auf die infolge der Heliumimplantation geschädigte Schicht kann aber eine weitere dünne Dia-
mantschicht homoepitaktisch aufgewachsen werden, die frei von Schäden und somit für die wei-
tere Prozessierung uneingeschränkt geeignet ist. In der Literatur sind zwei verschiedene Ansätze
beschrieben, wie mit dem resultierenden Schichtsystem nach Lift-O und homoepitaktischem
Überwachsen weiter verfahren werden kann, um die Handhabbarkeit etwa bei der anschlieÿenden
Strukturierung zu gewährleisten. Die Probe kann zum einen auf ein Substrat aus Polymethylme-
thacrylat (PMMA) transferiert werden, das wiederum auf einen Siliziumchip aufgebracht wurde.
Die freistehende Diamantmembran wird im Anschluss erzeugt, indem die PMMA-Schicht nach
Herstellung der photonischen Strukturen selektiv entfernt wird [234]. Alternativ kann die Probe
auch zuerst gedreht und dann auf einem vorstrukturierten Substrat befestigt werden [235, 236].
In beiden Fällen wird die endgültige Schichtdicke durch Entfernen des implantationsgeschädig-
ten Diamanten in einem RIE-Prozess erreicht, sodass lediglich die zuvor aufgewachsene, intakte
Diamantschicht als dünne freistehende Diamantmembran hoher Qualität verbleibt.
Als weitere Möglichkeit können dünne Diamantmembranen auch basierend auf einem hetero-
epitaktischen Wachstum von Diamant auf Iridium als Teil eines Systems von Opfersubstraten
realisiert werden. Das Substrat wird teilweise entfernt und der Diamant anschlieÿend von der
Rückseite ausgehend per RIE-Prozessierung ausgedünnt [88,237].
In einem dritten Ansatz werden polierte Diamantmembranen auf ein stabiles Substrat etwa aus
Silizium aufgebracht und mittels einer Klebeschicht und adhäsiver Anziehung befestigt. An-
schlieÿend erfolgt eine Ausdünnung auf die gewünschte Schichtdicke per RIE. Um freistehende
Diamantmembranen zu erhalten, wird das Siliziumsubstrat unter der Diamantschicht partiell
durch isotropes und selektiv auf Silizium abgestimmtes reaktives Ionenätzen entfernt, nachdem
die photonischen Strukturen darin hergestellt wurden [82, 85]. Dieser Ansatz hat den Vorteil,
dass etwa im Gegensatz zu Diamantlmen aus heteroepitaktischem Wachstum hierbei kom-
merziell erhältlicher Diamant mit hoher Kristallqualität genutzt werden kann. Alternativ kann
unter Verwendung des gleichen hochreinen Ausgangsmaterials auch eine freistehende Diamant-
membran in einem Volldiamantsystem hergestellt werden. Dazu wird der Diamant während des
RIE-Prozesses etwa durch eine strukturierte Platte aus Quartzglas partiell maskiert [238]. Die
resultierende Diamantmembran ist von Luft umgeben und an den Kanten dennoch mit dem um-
gebenden Diamantmaterial fest verbunden.
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Abbildung 6.1: Untersuchung fabrikationsbedingter Abweichungen. (a) Simulationen von Güte-
faktor (schwarz) und Verschiebung der Wellenlänge (orange) der Fundamentalm-
ode eines M3-Resonators als Funktion der Dicke des Diamantlms (Zielschicht-
dicke: 264 nm). (b) REM-Bild einer hergestellten photonischen Kristallstruktur.
Ein zuvor bereits vorhandener Defekt in der Diamantmembran führt hier zu lo-
kal vergröÿerten Lochradien und einer dünneren Diamantschicht (roter Kreis).
Zusätzlich sinkt die photonische Kristallstruktur lokal ein. Die eingezeichnete
Maÿstabsleiste entspricht einer Länge von 2µm.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstruk-
turen in dünnen freistehenden Membranen aus einkristallinem hochreinem Diamant hoher Qua-
lität hergestellt. Hierzu wurden zwei verschiedene Probensysteme realisiert. Die hergestellten
Diamantmembranen sind entweder auf ein strukturiertes Substrat aus Silizium aufgebracht oder
in ein Volldiamantsystem integriert.
Um am Ende des dreistugen Fabrikationsprozesses Resonatoren mit Moden zu erhalten, die
einen hohen Gütefaktor aufweisen und gleichzeitig spektral auf die Nullphononenlinie eines NV-
Zentrums abgestimmt sind, ist es erforderlich, fabrikationsbedingte Abweichungen in den herge-
stellten Strukturen so gering wie möglich zu halten. Für die Herstellung der dünnen Membranen
bedeutet dies, dass insbesondere die Dicke der Diamantschicht exakt mit der angestrebten Ziel-
schichtdicke übereinstimmen und ferner am Ort der Nanostrukturen kein Defekt vorliegen sollte.
Aufgrund von bereits im Rohmaterial vorhandenen Polierkeilen oder auch lokalen Unterschieden
in der Ätzrate während der RIE-Prozessierung kann jedoch eine gewisse Variation der Schicht-
dicke über die dünnen Diamantmembranen hinweg nicht vermieden werden.
Um einen Überblick über die Auswirkungen derartiger Fabrikationsabweichungen auf die Reso-
natormoden zu erhalten, wurden Simulationen in Meep durchgeführt. Wird beispielsweise ein
M3-Resonator an einer Stelle auf der Membran hergestellt, die 10 % dünner ist als angestrebt,
so ist die Wellenlänge der Fundamentalmode um 9 nm verschoben (Abbildung 6.1a). Da die
Nullphononenlinie eines NV-Zentrums eine Halbwertsbreite von weniger als einem Nanometer
aufweist und auch die in Kapitel 8 beschriebenen Techniken zur nachträglichen Anpassung der
spektralen Position der Mode begrenzt sind, wird eine Kopplung so erschwert. Des Weiteren sor-
gen eine variierende Schichtdicke wie auch lokale Defekte (Abbildung 6.1b) in der ausgedünnten
Diamantmembran für eine Verringerung der Gütefaktoren der Resonatormoden.
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Abbildung 6.2: Schematische Darstellung der Herstellung von zweidimensionalen photonischen
Kristallstrukturen in einer dünnen freistehenden Diamantmembran. (a) Das Aus-
gangsmaterial ist ein 30µm dicker CVD-gewachsener Diamantlm. (b) Mithilfe
eines RIE-Prozesses werden von beiden Seiten der Probe die obersten 5µm und
somit die durch Polierschäden in ihrer Qualität geminderten Schichten entfernt.
Das Ergebnis ist eine 20µm dicke Membran hoher Qualität. (c) Eine HSQ-Schicht
(Dicke 50 nm) wird mithilfe einer Lackschleuder auf ein Siliziumsubstrat mit
150µm × 150µm groÿen Fenstern aufgebracht. Der Diamant wird anschlieÿend
auf dem Substrat ein solches Fenster überdeckend positioniert. (d) Die Probe wird
im Vakuum bei 600 ◦C für 8 h ausgehärtet. Dies führt zu einer stabilen und dich-
ten HSQ-Klebeschicht. (e) Die Membran wird mithilfe eines RIE-Prozesses bis
auf die angestrebte endgültige Schichtdicke ausgedünnt und (f) zweidimensionale
photonische Kristallstrukturen per FIB-Strukturierung darin hergestellt.
6.1.1 Herstellung von Diamantmembranen auf einem Siliziumsubstrat
In Abbildung 6.2 ist der Herstellungsprozess skizziert. Als Ausgangsmaterial werden 30µm di-
cke, in einem CVD-Prozess gewachsene, einkristalline Diamantmembranen verwendet (electronic
grade Qualität, ElementSix). Der Diamant ist mit einem Stickstogehalt von unter 5 ppb und
einer Borkonzentration von unter 1 ppb speziziert und somit als hochrein einzustufen. Die Dia-
mantlme wurden seitens des Herstellers auf beiden Seiten derart poliert, dass die (001)-Ebene
des Diamantgitters die Oberäche bildet. Die verbliebene RMS Rauigkeit ist auf einer Messäche
von 20µm× 20µm mit unter 2 nm speziziert. Die Diamantlme werden zunächst in Flusssäu-
re gereinigt, um Polierrückstände in Form von Metallpartikeln zu entfernen. Zusätzlich werden
beidseitig die obersten 5µm der Probenoberäche entfernt, da deren Diamantqualität aufgrund
des Polierprozesses in der Regel vermindert ist.
Das Entfernen der oberächennahen Diamantschichten erfolgt in einem RIE-Prozess. Dazu wird
ein Gerät am Nano Structuring Center an der Technischen Universität in Kaiserslautern genutzt
(MicroSys 350, Roth&Rau). Der entwickelte RIE-Prozess basiert auf einem Argon-Sauersto-
Plasma. Da in der RIE ein Siliziumwafer als Unterlage verwendet wird, muss während des Ät-
zens Schwefelhexauorid zugefügt werden, um die Wiederanlagerung von Siliziumpartikeln, die
im Plasma ständig von der Siliziumunterlage abgeätzt werden, auf der Diamantmembran zu ver-
hindern. Eine derartige Anlagerung hätte Ätzdefekte zur Folge, da angelagerte Siliziumteilchen
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die Probe lokal maskieren. Das zugesetzte Schwefelhexauorid fungiert somit quasi als Reiniger
während des Ätzprozesses. Zusätzlich verhindert die Zugabe von Schwefelhexauorid eine gras-
artige Oberächenstruktur der geätzten Diamantbereiche und sorgt stattdessen für eine glatte
Diamantoberäche [239]. Der konkrete eingesetzte Gasmix setzt sich aus 15 sccm Sauersto (O2),
10 sccm Argon (Ar) und 5 sccm Schwefelhexauorid (SF6) bei einem Kammerdruck von 1 Pa zu-
sammen. Die Gasüsse sind dabei in standardisierten kubischen Zentimetern pro Minute (sccm)
angegeben. Die Mikrowellenleistung wird mit 800 W gewählt und ein Hochfrequenzgenerator mit
einer Leistung von 100 W hinzugeschaltet.
Um die Handhabbarkeit der auf wenige hundert Nanometer ausgedünnten Diamantmembranen
später gewährleisten zu können, werden die Diamantlme der verbliebenen Dicke von 20µm auf
ein poliertes, 500µm dickes Substrat aus Silizium geklebt. In das Substrat wurden zuvor bereits
Fenster der Gröÿe 150µm × 150µm geätzt und Substrat sowie Diamant in einer Mischung aus
Schwefelsäure (H2SO4) und Wasserstoperoxid (H2O2) im Mischungsverhältnis 1 : 1 gereinigt.
Eine Adhäsionsschicht aus hydrogen silsesquioxane (HSQ) wird mit einer Lackschleuder (Del-
ta 80BM Gyrset, Süss) auf das Siliziumsubstrat aufgebracht. Die aufgeschleuderte HSQ-Schicht
(XR-1541-002, DowCorning) weist eine Schichtdicke von lediglich 50 nm auf. Der Diamant wird
auf eines der im Substrat vorhandenen Fenster positioniert, um so eine freistehende Diamant-
membran zu erhalten. Hierbei ist zu beachten, dass dieses Fenster während des Aufschleuderns
der HSQ-Schicht über der Vakuumansaugung so positioniert ist, dass das sich in diesem Fenster
ansammelnde HSQ unmittelbar abgesaugt wird. Wird dies unterlassen, so zieht sich das dort
angesammelte HSQ unter den freistehenden Teil des Diamantlm, die Folge ist eine hohe Unter-
grundzählrate bei späteren Photolumineszenzmessungen.
Nach zwei kurzen Aushärteschritten für 2 min bei 130 ◦C sowie 2 min bei 230 ◦C werden die
Proben im Vakuumofen für 8 h bei einer Temperatur von 600 ◦C nal ausgehärtet. Wird HSQ
auf Temperaturen über 435 ◦C erhitzt, so werden stabile Filme hoher Dichte erzeugt, da die
bei niedrigeren Temperaturen vorherrschende Netzwerkstruktur kollabiert [240, 241]. Nach dem
Aushärten bei hoher Temperatur weist HSQ einen Temperaturausdehnungskoezienten von
αHSQ = 3 ppm K
−1 auf (zum Vergleich: αHSQ = 19 ppm K−1 nach Aushärten bei 400 ◦C) [242].
Dieser Zahlenwert stimmt exakt mit dem thermischen Ausdehnungskoezienten von Silizium
überein und weicht darüber hinaus kaum von dem Ausdehnungskoezienten von Diamant mit
αDiamant = 1 ppm K
−1 ab. Somit zeigt das gesamte Probensystem beim Erhitzen in einem Ofen
aber auch beim Abkühlen in einem Kryostaten ein einheitliches Ausdehnungsverhalten. Das
Auftreten von thermischen Verspannungen in der resultierenden Diamantmembran wird folglich
minimiert. Die beschriebenen Eigenschaften machen die Klebeschicht somit insbesondere stabil
für die Belastungen durch Ausheizen und Säurebäder, die im Anschluss an die Herstellung der
photonischen Kritallstrukturen erforderlich sind.
Ein Aushärten bei 600 ◦C erhöht darüber hinaus die Beständigkeit von HSQ in Flusssäure. Ver-
antwortlich dafür ist die erzielte stabilere und kompaktere Netzwerkstruktur. In Folge dessen
bleibt die Klebeschicht sogar intakt, wenn eine als Maske für einen ICP-RIE Prozess genutzte
zusätzlich aufgeschleuderte HSQ-Schicht (ausgehärtet bei 400 ◦C) nach Herstellung photonischer
Strukturen wieder in Flusssäure entfernt wird. Nach etwa 15 Minuten in Flusssäure (gepuerte
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Lösung mit einer HF-Konzentration von 12,5 %) ist die als Ätzmaske genutzte HSQ-Schicht von
der Diamantoberäche vollständig entfernt, wohingegen die bei hoher Temperatur ausgehärtete
HSQ-Klebeschicht zwischen Substrat und Diamant nur leicht angegrien wird.
Zum nalen Ausdünnen der Diamantmembranen bis auf die Zielschichtdicke wird im Anschluss
erneut der beschriebene RIE-Prozess eingesetzt. Das hergestellte Probensystem erlaubt dabei
sowohl ein lokales Ätzen der Diamantschicht von der Rückseite durch die Fenster des Silizium-
substrats als auch von der Oberseite über die gesamte Diamantmembran hinweg.
6.1.2 Herstellung von Diamantmembranen in einem Volldiamantsystem
Beginnend bei dem gleichen hochreinen Diamanten als Ausgangsmaterial (electronic grade Qua-
lität, ElementSix) wurden im Rahmen dieser Arbeit auch dünne freistehende Diamantmembra-
nen in einem reinen Diamantsystem hergestellt. Die 30µm dicken Diamantlme werden dazu
zunächst wie im Abschnitt zuvor beschrieben mit Flusssäure gereinigt. Anschlieÿend wird von
beiden Seiten 5µm der Oberäche entfernt, um einen 20µm dicken Diamantlm bestmöglicher
Qualität zu erhalten. Nach Reinigung in einer Mischung aus Schwefelsäure (H2SO4) und Was-
serstoperoxid (H2O2) im Mischungsverhältnis 1 : 1 wird eine Glasplatte auf dem Diamanten
befestigt. Diese bedeckt die gesamte Diamantprobe bis auf einen etwa 0,5 mm×1 mm groÿen Be-
reich und fungiert im RIE-Prozess als Ätzmaske. Das zugrundeliegende Design der Glasmasken
wurde von der Arbeitsgruppe von Elke Neu an der Universität des Saarlandes in Kooperation
mit der Arbeitsgruppe von Patrick Maletinsky an der Universität Basel entwickelt [100, 238].
Die Besonderheit bei diesem Maskendesign besteht darin, die Kanten der Glasmasken mit einer
Keilform von typischerweise 30◦ zu versehen.
Für die im Rahmen dieser Arbeit von uns hergestellten Glasmasken wurde ein dünner Ob-
jektträger aus hochreinem Quartzglas (Quartz Coverslip 25.4x25.4x0.100mm, SPI Supplies) mit
spezizierten Dicken zwischen 75µm und 125µm verwendet. Quartzglas dieser Dicke ist ohne zu
brechen handhabbar und kann sogar über mehrere Ätzprozesse hinweg verwendet werden. Die
Glasmasken werden zunächst zwischen zwei Opfergläsern aus herkömmlichen Glas eingeklebt und
am Photonikzentrum in Kaiserslautern kommerziell mittels Laserschneiden (Lasersystem Hy-
per25, Coherent) zugeschnitten. Anschlieÿend werden die Masken in einer Drei-Säuren-Mischung
aus Salpetersäure (HNO3), Schwefelsäure (H2SO4) und Perchlorsäure (HClO4) gereinigt und auf
dem Diamanten positioniert. Im bereits beschriebenen RIE-Prozess wird der maskierte Diamant
im Anschluss bis zum Erreichen der gewünschten Schichtdicke ausgedünnt.
In ersten Versuchen im Rahmen dieser Arbeit wurden zunächst Glasmasken mit senkrecht ge-
schnittenen Kanten eingesetzt. Ein exemplarisches Ergebnis nach dem RIE-Prozess ist in den
Abbildungen 6.3a-c zu sehen. Der Diamant wird oensichtlich an den Kanten der Maske mit ei-
ner höheren Rate geätzt als in der Mitte des Diamantlms, was das Auftreten von Gräben an den
Rändern der Membran zur Folge hat. Dies ist ein unerwünschter Eekt, da die Kanten für den
Halt und die Stabilität des Volldiamantsystems von zentraler Bedeutung sind. An dieser Stelle ist
anzumerken, dass eine derartige Beobachtung auch von den anderen genannten Arbeitsgruppen
gemacht werden konnte.
114
6.1 Herstellung dünner freistehender Diamantmembranen

































Abbildung 6.3: Diamantmembran im Volldiamantsystem. (a-c) REM-Bilder eines dünnen Dia-
mantlms, der mithilfe einer Glasmaske mit senkrechten Kanten geätzt wurde.
Aufgrund der Reexion von Ionen an den senkrechten Kanten der Maske wird die
Diamantmembran an den Rändern mit einer höheren Rate geätzt als in der Mit-
te (a). Dies führt dazu, dass bei weiterer Ausdünnung Gräben an den Rändern
der Membran auftreten (b). Der übrige Teil der Diamantmembran ist gleichmäÿig
ausgedünnt und glatt. Betrachtet man die Membran von der Rückseite her (c), so
erkennt man deutlich, dass der Diamant entlang der Ränder gröÿtenteils durch-
geätzt ist. Die Gräben sind nur von wenigen Diamantstegen unterbrochen, die die
Membran im Volldiamantsystem weiterhin xieren. Die Oberäche des dünnen
Diamantlms weist keinerlei Defekte auf. (d-f) REM-Bilder eines dünnen Dia-
mantlms, der mit einer Glasmaske mit abgeschrägten Kanten (hier: 30◦) geätzt
wurde. (d) Die Glasmaske bedeckt den Diamanten bis auf einen Ausschnitt von
etwa 300µm×1000µm, der dem RIE-Plasma ausgesetzt ist. Der Diamant wurde
zuvor bereits mit einer breiteren Maske und anschlieÿend mit dieser schmaleren
Maske prozessiert. Die verbliebene Dicke der Membran beträgt 2µm. Bei Verwen-
dung einer Glasmaske mit abgeschrägten Kanten sind keine Gräben vorhanden
(e und f), die Ränder der Membran fallen sanft ab (e). (f) Nach abgeschlosse-
ner Membranfabrikation wurden darin Resonatoren mittels FIB-Strukturierung
hergestellt (rote Kästen). Die Membranoberäche ist glatt und weist nur weni-
ge Defekte auf. Ein Teil der Membran ist hier bereits herausgebrochen (schwarze
Fläche). Die eingezeichneten Maÿstabsleisten entsprechen einer Länge von 50µm,
mit Ausnahme bei (e) einer Länge von 10µm.
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Die Entstehung der Gräben lässt sich wie folgt erklären: In einem anisotropen Plasma treen
Ionen des Ätzplasmas in steilen Winkel gröÿer als 80◦ auf die vertikalen Kanten der Glasmaske.
Die Teilchen werden reektiert und behalten dabei ihre Energie nahezu bei. Die reektierten Io-
nen treen auf die Diamantoberäche in der Nähe der Basis der Glasplatte auf. Dieser Ionenuss
überlagert sich mit den Ionen, die ohne Reexion an dieser Position der Oberäche auftreen,
die Ätzrate wird an den Rändern der Membran folglich lokal erhöht [238]. An diesen Stellen
entsteht ein Graben im Diamant, der bei wenigen hundert Nanometern dünnen Diamantmem-
branen sogar zu Durchbrüchen in der Diamantschicht führt [239]. Eine Lösung des Problems
stellt die Verwendung von Glasmasken mit abgeschrägten Kanten dar, die durch die Keilform
eine derartige Reexion der Ionen unterbinden. In unserem RIE-Prozess wird darüber hinaus als
weitere Vorsichtsmaÿnahme die erste Hälfte des Ätzprozesses mit einer Maske der Breite 500µm
wie beschrieben begonnen und die zweite Hälfte mit einer schmaleren Maske beendet.
In Abbildung 6.3d ist eine Diamantmembran mit einer darauf befestigten keilförmigen Glasmas-
ke der zweiten Stufe (Breite 300µm) in einer Aufnahme im Raster-Elektronenmikroskop (REM)
abgebildet. Die Membran wurde zum Zeitpunkt der Abbildung bereits sowohl mit einer 500er-
Maske als auch teilweise mit einer schmaleren 300er-Maske in einem RIE-Prozess ausgedünnt,
erkennbar an den Stufen im Diamantlm. Die endgültige Schichtdicke ist jedoch noch nicht er-
reicht. Es lässt sich jedoch bereits erkennen, dass die Diamantmembran gleichmäÿig geätzt wird
und keine bis kaum Defekte aufweist. In den Abbildungen 6.3e und 6.3f ist die Membran nach
Fertigstellung zu sehen. Wie erhot sind keine Gräben zu erkennen, die Membran ist dünn, von
Luft umgeben, aber dennoch fest mit dem umgebenden Diamantmaterial verbunden.
6.2 Charakterisierung der Diamantmembranen
Zwei grundlegende Ansätze können unterschieden werden, um bei der Herstellung einer photo-
nischen Kristallstruktur die passende Schichtdicke des Diamantlms zu garantieren. Zum einen
können Diamantmembranen genutzt werden, die direkt mit einer gleichmäÿigen und passen-
den Dicke hergestellt werden. Eine derartige Membranherstellung gelingt etwa durch Anwenden
der Technik des Polierens mithilfe einer vertieften Schablone, in die die Probe exakt eingelegt
und zu einem planparallelen Diamantlm ausgedünnt wird [243]. Alternativ können aber auch
Membranen mit all ihren existierenden Variationen in der Dicke genutzt werden. Um dennoch
photonische Kristallstrukturen bei passender Schichtdicke herstellen zu können, ist es jedoch un-
erlässlich, den dünnen Diamantlm umfassend zu charakterisieren. Die zuletzt genannte Option
weist den Vorteil auf, dass diese bei beiden im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Probensys-
temen angewendet werden kann. Ein Polieren mithilfe einer Schablone ist hingegen bei dem
entwickelten Volldiamantsystem nicht möglich. Des Weiteren liefert eine gründliche Charakte-
risierung der Probe nicht nur Informationen bezüglich der vorliegenden Schichtdicke, sondern
auch Informationen über eventuell vorhandene lokale Defekte oder Unebenheiten der Oberäche
des Diamantlms. Nach erfolgter Charakterisierung sollten idealerweise die exakten Dicken der
Diamantmembran an jeder Position sowie die Lage jedes einzelnen Defekts bekannt sein.
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Vier verschiedene Methoden werden eingesetzt, um die Schichtdicke sowie die Homogenität der
dünnen Diamantlme zu kartieren. Transmissionsspektroskopie mit Weiÿlicht wird genutzt, um
die durchschnittliche Diamantdicke während des RIE-Prozesses anhand von Dünnschichtinterfe-
renzen zu kontrollieren. Die Diamantmembranen werden nach Herstellung darüber hinaus mit-
hilfe eines Laser-Abrasterungs-Mikroskops kombiniert mit einer hochauösenden Weiÿlichtabbil-
dung untersucht, um eine Karte mit Informationen über lokale Variationen in der Schichtdicke
sowie Oberächendefekte zu erhalten. Messungen an Querschnitten im Diamant werden anschlie-
ÿend durchgeführt, um einen Absolutwert für die Dicke des Diamantlms an einer Stelle zu er-
halten. Zum Abschluss gibt die quantitative energie-dispersive Röntgenspektroskopie Aufschluss
über Unebenheiten sowie kleinste Defekte in den Probenbereichen, die nach Charakterisierung
der Probe mit den vorangegangenen drei Methoden für die potenzielle Herstellung photonischer
Kristallstrukturen vorausgewählt wurden.
6.2.1 Transmissionsspektroskopie mit Weiÿlicht
Das verwendete Messgerät (PDA Vis, A.S. & Co. GmbH) besteht aus einem Spektrometer mit
einem Photodiodenfeld, das an ein Lichtmikroskop (Axioskop 2 MAT, Zeiss) mit einem Objek-
tiv 100-facher Vergröÿerung und einer numerischen Apertur von 0,95 angeschlossen ist und im
Transmissionsmodus betrieben wird. Eingestrahltes Weiÿlicht wird an der Ober- und Unterseite
der Diamantmembran reektiert und interferiert. In Folge dessen weist das gemessene Transmis-
sionsspektrum Maxima und Minima auf, wobei der Abstand benachbarter Extremstellen unmit-
telbar von der Dicke der Diamantschicht abhängig ist. Der Durchmesser des Abbildungsfensters
des Mikroskops beträgt bei Verwendung des 100-fach Objektivs etwa 150µm. Dieser Abbildungs-
bereich deckt somit genau ein Fenster im Siliziumsubstrat ab, die ermittelte Schichtdicke stellt
somit einen Mittelwert über die gesamte freistehende Diamantmembran dar.
Der gröÿte Vorteil dieser zerstörungsfreien Charakterisierungsmethode ist ihre Einfachheit, da
keine besondere Umgebung wie etwa Vakuum benötigt wird und darüber hinaus die Messung
über eine ganze freistehende Membran hinweg in einem einzigen Schritt innerhalb von Sekunden
erfolgen kann. Daher ist diese Methode bestens geeignet, um das Ausdünnen der Diamantlme
durch den RIE-Prozess eektiv zu überwachen. Allerdings können mithilfe dieser Charakterisie-
rungstechnik weder lokale Unterschiede in der Schichtdicke noch eventuell vorhandene Defekt-
stellen innerhalb des Diamantlms detektiert werden. Ferner ist die Genauigkeit der bestimmten
Durchschnittsdicke auf ±50 nm limitiert.
6.2.2 Laser-Abrasterungs-Mikroskopie und Weiÿlichtabbildungen
Das verwendete Messgerät (LEXT OLS4100, Olympus) ist ein Mikroskop mit zwei Betriebsmodi,
Laser-Abrastern mit einem Laserstrahl der Wellenlänge λ = 405 nm (laser scanning microscopy,
LSM) und Untersuchung der Probe mithilfe eines CCD-Detektors unter Beleuchtung mit einer
integrierten Weiÿlichtquelle. Das Gerät wird im Folgenden als LSM-Gerät bezeichnet.
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Abbildung 6.4: Charakterisierung hergestellter einkristalliner Diamantmembranen. (a-e) Weiÿ-
lichtabbildungen und LSM-Aufnahmen. Proben, die von der Rückseite her aus-
gedünnt wurden, zeigen eine starke Krümmung (a und b), wohingegen Proben,
die von der Oberseite her geätzt wurden, eine deutlich homogenere Schichtdicke
aufweisen (c und d). Die roten Pfeile kennzeichnen jeweils die Strecke, über die
die Schichtdicke um 84 nm variiert. Die in (e) abgebildete Diamantmembran weist
groÿe defektfreie und glatte Bereiche auf. Die roten Quadrate markieren die Posi-
tionen der darin hergestellten photonischen Kristallstrukturen. Die eingezeichnete
Maÿstabsleiste entspricht in allen Bildern 50µm. (f und g) REM-Aufnahmen ei-
nes mittels FIB-Abtragung fabrizierten Grabens in einer defektfreien Region der
Diamantmembran (f) und einer weniger geeigneten Region (g). Die REM-Bilder
wurden ebenfalls mit dem FIB-Gerät aufgenommen. Die aufgedampfte Platin-
schicht wird für den Querschnitt aus rein technischen Gründen benötigt.
Beide Betriebsmodi können bei den vorgestellten Probensystemen sowohl von der Oberseite als
auch von der Rückseite her angewendet werden, um zum einen die Positionen von Oberächen-
defekten oder Löchern im Diamantlm zu kartieren. Insbesondere ermöglicht der hochauösende
dierenzielle Interferenzkontrast (DIC) im Laserbetrieb die realitätsgetreue Reproduktion der
Oberächenbeschaenheit. Hierbei werden selbst nur wenige Nanometer groÿe Defekte wie etwa
lokale Höhenunterschiede zuverlässig aufgelöst. Des Weiteren erlaubt das Messgerät Unterschiede
in der Schichtdicke über die Membran hinweg zu detektieren. Aufgrund der Laserwellenlänge von
λDia = 168 nm in Diamant (n = 2,4) ergibt sich die Variation der Schichtdicke ∆d zwischen zwei
118
6.2 Charakterisierung der Diamantmembranen
direkt benachbarten Bereichen destruktiver Interferenz zu ∆d = λDia/2 = 84 nm. Die Bereiche
destruktiver Interferenz sind in den LSM-Bildern als schwarze, ausgefranste Linien zu erkennen,
wie in den Abbildungen 6.4b und 6.4d exemplarisch dargestellt ist. Die integrierte Weiÿlichtquelle
und der CCD-Detektor werden genutzt, um zusätzlich hochaufgelöste Farbaufnahmen der Ober-
ächen der Diamantmembranen anzufertigen, wie in den Abbildungen 6.4a und 6.4c exemplarisch
dargestellt ist. Die verschiedenfarbigen Interferenzsäume können unterschiedlichen Schichtdicken
zugeordnet werden. Aufgrund der Verwendung einer Weiÿlichtquelle mit kontinuierlichem Spek-
trum sind diese Aufnahmen folglich für die kontinuierliche Kartierung der Schichtdicke bestens
geeignet. Die Kombination beider Betriebsmodi des LSM-Geräts liefert für die Oberächen der
Diamantlme jeweils eine vollständige Karte, die vorhandene Löcher, Defekte oder auch Unter-
schiede in der Schichtdicke aufzeigt. Aufgrund der durchgeführten Messungen können etwa im
Anschluss zuverlässig Gebiete ausgewählt werden, die potenziell für die Fabrikation photonischer
Kristallstrukturen in Frage kommen.
Das LSM-Gerät wurde im Rahmen dieser Arbeit zunächst genutzt, um bei dem Probensystem
bestehend aus einer freistehenden Diamantmembran auf einem strukturierten Siliziumsubstrat
Variationen der Schichtdicke bei Proben, die von der Rückseite her ausgedünnt wurden, mit Va-
riationen der Schichtdicke bei Proben, die von der Oberseite her geätzt wurden, zu vergleichen.
Die Ausdünnung von der Rückseite her (Abbildung 6.4a und 6.4b) führt zu einer starken Krüm-
mung der prozessierten Oberäche, während das Ausdünnen von der Oberseite her (Abbildung
6.4c und 6.4d) zu fast ebenen Oberächen führt. Ursache dafür ist höchstwahrscheinlich das
500µm dicke Siliziumsubstrat, das beim Ätzen von der Rückseite her wie eine Maske fungiert
und die Kanten abschattet. Aufgrund dieser Resultate werden im Folgenden bei Verwendung
dieses Probensystems ausschlieÿlich von der Oberseite her geätzte Diamantmembranen als Basis
für die zu fertigenden photonischen Nanostrukturen gewählt.
Sowohl die Anfertigung der LSM-Aufnahmen als auch der Weiÿlichtabbildungen erfolgen mit dem
LSM-Gerät zerstörungsfrei. Darüber hinaus werden die Eigenschaften eventuell zuvor implantier-
ter oder eingewachsener Farbzentren nicht beeinusst. Da das Gerät eine Reexionsgeometrie
nutzt, könnten sogar Membranen zumindest von der Oberseite her charakterisiert werden, die
auf ein Siliziumsubstrat ohne Fenster aufgeklebt wurden. Ferner können auch Diamantmembra-
nen, auf deren Vorderseite bereits ein Chromlm für die spätere FIB-Strukturierung aufgebracht
wurde, noch von der Rückseite her charakterisiert werden. Neben all diesen Vorteilen weisen die
dargelegten vielversprechenden Charakterisierungsmethoden mit dem LSM-Gerät jedoch auch ei-
ne Einschränkung von zentraler Bedeutung auf, sie liefern lediglich Aussagen über Unterschiede
in den lokalen Schichtdicken und keine absoluten Werte. Ist jedoch die Schichtdicke an einer ein-
zigen Position der Diamantmembran bekannt, etwa aufgrund eines durchgeführten Querschnitts,
so kann diese Einschränkung ausgehebelt werden, wie im nächsten Abschnitt dargelegt wird.
6.2.3 Messungen an Querschnitten in Diamant
Mit einem FIB-Gerät (Helios NanoLab 600, FEI) wurden 7µm lange Gräben in der Diamant-
schicht durch Abtrag von Kohlenstoatomen per Ionenbeschuss hergestellt. Die lokale Dicke der
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Diamantmembran kann anschlieÿend aus aufgenommenen REM-Bildern an verschiedenen Posi-
tionen entlang des Grabens abgeleitet werden, wie in den Abbildungen 6.4f und 6.4g exemplarisch
dargelegt ist. Die lokale Schichtdicke am Ort des Grabens ergibt sich schlieÿlich als Mittelwert
der einzelnen Messwerte.
Aus technischen Gründen ist die Ablagerung einer Platinschicht erforderlich, bevor der Graben
durch den Ionenstrahl fabriziert werden kann. Sowohl beim Auftragen gestreutes Platinmaterial
als auch der Graben selbst machen jedoch die Fertigung einer photonischen Struktur in unmit-
telbarer Nähe der Messstelle unmöglich. Folglich liefert diese Methode zwar eine gute Näherung
für die Dicke der Diamantschicht an einem bestimmten Ort, aber weder eine exakte Dicke an
einer bestimmten Stelle auf der Probe, an der eine photonische Struktur gefertigt werden könnte,
noch eine zuverlässige Aussage über Variationen der Schichtdicke in dieser Probenregion.
Diese Nachteile können jedoch ausgeglichen werden, indem bisher angesprochene Methoden zur
Charakterisierung der Diamantmembranen kombiniert werden. Ein Querschnitt liefert dabei die
absolute Schichtdicke an einem festen Ort der Probe. LSM-Messungen und die Weiÿlichtabbil-
dungen erlauben im Anschluss die Bestimmung der absoluten Schichtdicke an jeder anderen
beliebigen Stelle der Probe aufgrund der durch die Abbildungen bekannten relativen Variation
der Schichtdicke zwischen dieser Stelle von Interesse und dem Ort des Querschnitts.
6.2.4 Quantitative energie-dispersive Röntgenspektroskopie
Energie-dispersive Röntgenspektroskopie (energy dispersive X-ray spectrocopy, EDX) wird üb-
licherweise zur Materialanalyse eingesetzt, um etwa herauszunden, aus welchen Stoen eine
Probe aufgebaut ist. Dazu wird ein Elektronenstrahl auf die Probe fokussiert und die resultie-
rende Intensität der Röntgenstrahlung energieaufgelöst gemessen. Die verschiedenen Elemente
des Periodensystems können dabei aufgrund ihrer charakteristischen Energien im Röntgenspek-
trum eindeutig identiziert werden.
Die Neuheit in der Verwendung der EDX-Einheit (Apollo XV Silizium Drift-Detektoren (SSD)
mit Genesis 6.3 Software, EDAX) besteht in dieser Arbeit darin, dass normierte Zählraten als
Maÿ für die lokale Schichtdicke des Diamantlms herangezogen werden. Die EDX-Messungen
werden dazu mit einer Integrationszeit von 20 s pro Punkt und einer Beschleunigungsspannung
von 20 kV durchgeführt. Für einen dünnen Diamantlm ist ein linearer Zusammenhang zwischen
der Anzahl der von der EDX-Einheit bei Kohlenstoenergien registrierten Ereignissen und der
Schichtdicke der Diamantmembran zu erwarten, da die theoretische Eindringtiefe der Elektronen
in Diamant mit 1700 nm für die im Experiment gewählte Beschleunigungsspannung von 20 kV als
groÿ im Vergleich zur tatsächlichen Dicke der untersuchten Diamantlme angenommen werden
kann. Der Groÿteil der auftreenden Elektronen wird somit durch die Membran transmittiert.
In einem ersten Schritt wurde die Kohlensto Kα-Röntgenintensität im ungedünnten Bereich
des Diamanten gemessen, in dem die Probe für den Elektronenstrahl als unendlich dick erscheint
(Volldiamant-Intensität). In einem zweiten Schritt wurde die Messung an mehreren anderen
Stellen auf der dünnen Diamantmembran wiederholt und mithilfe der Volldiamant-Intensität
normiert. Im Anschluss daran wurden Querschnitte angefertigt, um die exakte Schichtdicke an
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Abbildung 6.5: Quantitative EDX-Messung einer von der Rückseite ausgedünnten Diamantmem-
bran mit ausgeprägter Inhomogenität der Schichtdicke. Im REM-Bild (a) sind
drei Querschnitte A, B und C in der Nähe der Mitte der Membran zu sehen,
ein vierter Querschnitt D erfolgte auÿerhalb des Bildbereichs. Die rote Linie deu-
tet den Verlauf der EDX-Abrasterung an, deren Messergebnisse in (c) dargestellt
sind. Die angegebene Maÿstabsleiste entspricht einer Strecke der Länge 20µm. (b)
Simulierte (schwarz) und gemessene (rot) normierte Röntgenintensität als Funk-
tion der Dicke des Diamantlms, der bereits mit einer 80 nm dicken Chromschicht
für die spätere FIB-Strukturierung bedeckt wurde. Der für Diamantvollmaterial
gemessene Wert dient jeweils als Referenz für die normierten Intensitäten. (c)
Eindimensionale EDX-Abrasterung. Die Intensitätserhöhung lässt auf eine Erhö-
hung der Schichtdicke bei Annäherung an die Randzonen der Membran schlieÿen.
Zu Beginn der Messung ist die Intensität der Kohlensto Kα-Linie innerhalb des
Querschnitts A erwartungsgemäÿ auf die Dunkelzählrate reduziert.
den gleichen Stellen auf der Membran zu bestimmen und diesen Dicken eine normierte Intensität
zuzuordnen. Die so erhaltenen Messwertepaare sind in Abbildung 6.5b eingezeichnet.
Um die aufgestellte Hypothese eines linearen Zusammenhangs zwischen Schichtdicke und Rönt-
genintensität zu testen und darüber hinaus den Einuss einer eventuell bereits für die spätere
FIB-Strukturierung aufgebrachten Chromschicht auf die Charakterisierungsmethode zu unter-
suchen, wurden zusätzlich Monte-Carlo-Simulationen zur erwartenden Erzeugung von Röntgen-
photonen durchgeführt (CASINO v2.48, Université de Sherbrooke) [244]. In den Simulationen
wurden Diamantlme verschiedener Dicken und einer zusätzlich aufgebrachten 80 nm dicken
Chromschicht mit jeweils 5000 Elektronen der Energie 20 keV bestrahlt. Der Aufsammelwinkel
(take o angle) des Detektors wurde dabei so wie im realen Experiment vorliegend gewählt. Die
Simulationen lieferten die erzeugte und die abgestrahlte Röntgenintensität als Funktion der Ein-
dringtiefe im Material unter Beachtung der Absorption sowohl durch die Chromschicht als auch
durch den Diamantlm selbst. In Abbildung 6.5b ist die normierte emittierte Gesamtintensität in
die Kohlensto Kα-Linie dargestellt, normiert mit dem zuvor gemessenen Wert in Volldiamant.
Bis zu einer Dicke der Diamantmembran von etwa 1000 nm lässt sich ein linearer Zusammenhang
erkennen. Die simulierte Chromschicht hat oensichtlich keine Auswirkungen auf die Linearität
der Kurve. Oberhalb dieser Schichtdicke nähert sich die Dicke der Membran der Eindringtiefe
der Elektronen an, die Röntgenintensität erreicht erwartungsgemäÿ ab einer Eindringtiefe von
etwa 1700 nm ein stabiles Plateau (Volldiamant-Intensität). Die ebenfalls in Abbildung 6.5b ein-
gezeichneten Messwertpaare stimmen mit diesen simulierten Werten gut überein.
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Aufgrund des bestätigten linearen Zusammenhangs kann die lokale Schichtdicke dünner Diamant-
lme zuverlässig mittels der EDX-Methode ermittelt werden. Lediglich ein einziger Querschnitt
pro Probe in Kombination mit der Messung der Intensität der Kohlensto Kα-Linie im Voll-
diamanten ist notwendig, um eine absolute Skalierung der späteren Messwerte vornehmen zu
können. Im Anschluss daran kann die Dicke des Diamantlms an jeder beliebigen Position mit
einer einzigen Messung durch quantitatives EDX bestimmt werden. Um einen schnellen Eindruck
von der lokalen Dicke der Diamantmembran zu erhalten, kann sogar auf den FIB-Querschnitt
verzichtet und sich stattdessen auf die simulierte Kurve verlassen werden.
Im Gegensatz zu den beschriebenen optischen Methoden zur Charakterisierung der Membran ist
quantitatives EDX jedoch aufgrund des Zeitbedarfs auf kleine Ausschnitte der Probe beschränkt,
wie etwa vorausgewählte Stellen für die spätere Produktion von Resonatoren (6µm × 6µm).
Die in Abbildung 6.5c dargestellte eindimensionale EDX-Abrasterung hat beispielsweise bei der
gewählten Auösung von 300 nm eine Zeitspanne von 15 min in Anspruch genommen. Das Ab-
rastern einer ganzen Membran beispielsweise der Gröÿe 150µm × 150µm zur Bestimmung der
lokalen Schichtdicken würde bei dieser immer noch recht groben Auösung etwa 70 h dauern.
Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit die Methode der quantitativen EDX-Messung lediglich
eingesetzt, um lokale Inhomogenitäten der Schichtdicke in kleinen Regionen zu bestimmen, die
für die spätere Herstellung von photonischen Kristallstrukturen in Frage kommen.
Mithilfe der quantitativen EDX-Methode können selbst kleinste Defekte, die in LSM-Bildern
oder auch Weiÿlichtabbildungen kaum wahrzunehmen sind, zuverlässig bis hinunter zur Gröÿen-
ordnung des Durchmessers des Elektronenstrahl von etwa 10 nm detektiert werden. Folglich ist
die quantitative EDX-Messung eine wirkungsvolle lokale Technik, die die zuvor dargelegten Me-
thoden zur Charakterisierung der Diamantmembran gewinnbringend ergänzt. Als weitere Stärke
dieser Methode ist anzuführen, dass keine besondere Probenvorbereitung erforderlich ist. Selbst
Diamantlme, auf denen bereits eine Chromschicht für die spätere FIB-Strukturierung oder ei-
ne (kohlenstofreie) Maske für einen ICP-RIE-Prozess von Nanostrukturen aufgebracht wurde,
können charakterisiert werden. Jedoch ist sicherzustellen, dass eventuell auf den Diamanten auf-
gebrachte Schichten dünn genug sind, sodass sowohl die Absorption eingestrahlter Elektronen
als auch emittierter Röntgenphotonen vernachlässigt werden kann.
Die EDX-Technik ist darüber hinaus zerstörungsfrei hinsichtlich der Diamantmembran, aller-
dings können in dem Diamanten enthaltene Farbzentren von den Elektronen beeinusst werden.
Aufgrund einer möglicherweise auftretenden Anreicherung von Ladungsträgern im Diamant oder
auch einer möglichen Anlagerung von Restgasen auf der untersuchten Diamantoberäche kön-
nen darin enthaltene Farbzentren veränderte Fluoreszenzeigenschaften aufweisen bis hin zur voll-
ständigen Auslöschung der Emission. Dieser Nachteil kann jedoch problemlos umgangen werden,
indem die Farbzentren erst nach Charakterisierung der Diamantmembran durch Implantation in
die hergestellten photonischen Strukturen integriert werden. Der mögliche Einuss auf Farbzen-
tren schränkt jedoch die Anwendungsmöglichkeiten des quantitativen EDX-Verfahrens ein.
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6.3 Herstellung von Resonatoren in dünnen Membranen
Für die Fabrikation der periodischen Anordnung von Luftzylindern in der dünnen Diamantmem-
bran können sowohl die FIB-Strukturierung als auch Trockenätztechniken angewendet werden.
Die erste Realisierung der gezielten Kopplung eines einzelnen Farbzentrums an eine Mode ei-
nes Resonators in einer photonischen Kristallstruktur gelang mit einem Resonator, der durch
FIB-Strukturierung um ein SiV-Zentrum herum hergestellt wurde [237]. Die Prozessierung mit
dem FIB-Gerät erlaubte dabei die deterministische Herstellung der photonischen Struktur um
ein vorcharakterisiertes Farbzentrum unter Beachtung der vorliegenden Dipolorientierung.
Während die FIB-Strukturierung eine einfache und direkte Technik ist, die darüber hinaus oh-
ne Maskierung der Probe auskommt, kann durch die Anwendung von RIE-Techniken ein hö-
herer Produktionsdurchsatz an Resonatoren mit in der Regel höheren Gütefaktoren erzielt wer-
den [81,82,85,86,219,234,245,246]. Insbesondere wurde, zunächst für eindimensionale photonische
Kristalle, eine vielversprechende Fabrikationsmethode unter Verwendung von Siliziummasken
entwickelt [219,246], mithilfe der auch Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristall-
strukturen mit Gütefaktoren bis Q = 8000 realisiert werden konnten [85]. Zusätzlich wurde eine
Technik entwickelt, um NV-Zentren durch die gleiche Siliziummaske bis auf eine Ortsungenau-
igkeit von etwa 42 nm in das Feldmaximum der Resonatormode zu implantieren [85,86].
Im Rahmen dieser Arbeit wurden Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstruk-
turen in Diamant durch FIB-Strukturierung hergestellt. Um mit dieser Fabrikationstechnik Re-
sonatoren zu erhalten, deren Moden hohe Gütefaktoren bei der gewünschten Wellenlänge auf-
weisen, liegt die Herausforderung darin, Strukturen mit exakt positionierten Luftzylindern mit
passenden Durchmessern und möglichst vertikalen Seitenwänden herzustellen. Eine Abweichung
vom angestrebten Zylinderdurchmesser vermindert den Gütefaktor in Verbindung mit einer Ver-
schiebung der spektralen Positionen der Resonatormoden (Abbildung 6.6a). Darüber hinaus ist
bei photonischen Kristallstrukturen, die mit einem FIB-Gerät hergestellt wurden, oftmals ein
Driften der Lochpositionen zu beobachten (Abbildung 6.6c). Auch dieser Eekt hat einen gra-
vierenden Einuss auf den Gütefaktor. Ferner hat die FIB-Strukturierung eine konische Form
der Löcher zur Folge. Die Seitenwände können dabei durchaus einen Inklinationswinkel in der
Gröÿenordnung von 9◦ aufweisen (Abbildung 6.6d) [247]. Wie in Abbildung 6.6b exemplarisch
dargestellt ist, verringert sich der simulierte Gütefaktor der Fundamentalmode einer der herge-
stellten Resonatortypen dadurch um über 90 % von Q0◦ = 5200 auf Q9◦ = 500.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden optimierte M0-Resonatoren, optimierte M3-Resonatoren, so-
wie M7-Resonatoren mittels FIB-Strukturierung hergestellt. Die Anzahl der mit dem FIB-Gerät
zuverlässig herstellbaren Luftzylinder ist auf etwa 200 Luftzylinder pro Struktur begrenzt. Wird
die Anzahl weiter vergröÿert, so werden die Schwankungen in den Lochpositionen deutlicher und
der Gütefaktor nimmt trotz Erhöhung der Anzahl der umgebenden Lochreihen bei den herge-
stellten Strukturen ab. Für diese zuverlässig herstellbare Anzahl an Luftzylindern beträgt der
simulierte Gütefaktor der Fundamentalmode für den optimierten M3-Resonator Q = 5200 und
für den M7-Resonator Q = 5700. Der optimierte M0-Resonator weist eine einzige Mode mit
einem simulierten Gütefaktor von Q = 320 000 auf.
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Abbildung 6.6: Fabrikationsbedingte Abweichungen bei der FIB-Strukturierung. (a und b) Simu-
lationen von Gütefaktor (schwarz) und Verschiebung der Wellenlänge (orange)
der Fundamentalmode des M3-Resonators als Funktion (a) des Lochdurchmessers
(Zieldurchmesser: 145 nm) sowie (b) des Inklinationswinkels der Seitenwände der
Luftzylinder. (c) REM-Bild einer hergestellten photonischen Kristallstruktur. Die
Abweichungen der Lochpositionen bei Fixierung der Probe mit Kupferklebeband
sind durch die Hilfslinien (rot) unmittelbar zu erkennen. Die eingezeichnete Maÿ-
stabsleiste entspricht einer Länge von 2µm. (d) REM-Bild des FIB-Querschnitts
durch eine photonische Kristallstruktur, die in einem 360 nm dicken Diamant-
lm hergestellt wurde. Das photonische Kristallgitter ist durch die Einwirkung
des Ionenstrahls um etwa 50 nm eingesunken. Des Weiteren weisen die Luftzylin-
der einen Inklinationswinkel von 9◦ auf. Die aufgebrachte Platinschicht wird aus
technischen Gründen für die Anfertigung des FIB-Querschnitts benötigt.
6.3.1 FIB-Strukturierung
Ein duales System (Helios NanoLab 600, FEI) mit einer REM-Einheit zur Abbildung der Pro-
benoberäche sowie einer Einheit mit einem fokussierten Ionenstrahl aus Galliumionen zur Pro-
benstrukturierung wird eingesetzt, um die photonischen Nanostrukturen in den dünnen Dia-
mantmembranen an den mithilfe der dargelegten Charakterisierungsmethoden ausgewählten Po-
sitionen herzustellen. Durch die auf die Diamantoberäche beschleunigten und fokussierten Gal-
liumionen werden Kohlenstoatome aus dem Diamantgitter an der zu strukturierenden Stelle
herausgeschlagen. Dieser Vorgang wird auch als Sputtern bezeichnet. Die Galliumionen werden
in den durchgeführten Strukturierungen mit einer Spannung von 30 kV beschleunigt, die Stärke
des Ionenstroms beträgt 10 pA. Der Ionenstrahl weist bei diesen Parametern einen Durchmesser
zwischen 10 nm und 13 nm auf. Mithilfe von Monte-Carlo-Simulationen (Stopping and Range of
Ions in Matter, SRIM) wird eine Quote von zwei entfernten Kohlenstoatomen pro eingeschos-
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senem Galliumion vorhergesagt. Dieser Wert stimmt mit gemessenen Quoten zwischen 2,3 und
2,7 Kohlenstoatomen pro eingeschossenem Galliumion gut überein. Die erzielten Sputterraten
liegen zwischen 0,08µm3nC−1 und 0,18µm3nC−1 [248, 249]. Verantwortlich für diese niedrigen
Raten ist die hohe Oberächenenergie von Diamant mit bis zu 7,40 eV.
Um die Probenposition während der FIB-Strukturierung kontrollieren und bei Bedarf auch kor-
rigieren zu können, wird die Probe auf einem Verschiebetisch mit fünf Achsen (x, y, z, Rotation
und Kippung) befestigt. Ein vom Hersteller des FIB-Geräts entwickeltes Programm zur Drift-
kontrolle überprüft regelmäÿig eventuell entstandene Verschiebungen, indem es die Position des
Probentischs mit der Position einer Markierung (in der Regel ein zuvor strukturiertes Kreuz) in
unmittelbarer Umgebung der photonischen Kristallstruktur im Diamanten abgleicht und wenn
nötig die Position des Probentischs relativ zum Ionenstrahl anpasst. Darüber hinaus konnte
die Drift während des Strukturierungsprozesses recht einfach aber eektiv durch Festklemmen
der Probe auf dem Halter anstelle des sonst üblichen Aufklebens mit Kupferklebeband wesent-
lich reduziert werden. Schwankungen in den Lochpositionen von im Durchschnitt 20 nm für mit
Kupferklebeband xierte Proben (siehe auch Abbildung 6.6c) konnten dadurch auf unter 7 nm
reduziert werden. Diese verbleibende Schwankung in den Lochpositionen kann vollständig der
gerätespezischen Drift des Ionenstahls zugeschrieben werden.
6.3.2 Metallschutzschicht und überhöhtes Galliumsputtern
Sowohl aufgrund des gauÿförmigen Prols im Zentrum des Ionenstrahls als auch aufgrund der
nicht-gauÿförmigen Ausläufer im Randbereich wird bei der FIB-Strukturierung stets auch Dia-
mant auÿerhalb des intendierten Strukturierungsmusters abgetragen [250]. In Folge dessen wird
ein Einsinken der Struktur und zusätzlich eine Kegelform der Löcher mit abgeschrägten Loch-
wänden beobachtet. Der Strahl aus Galliumionen wird nicht nur zum Strukturieren, sondern auch
zur Driftkontrolle eingesetzt. Zu diesem Zweck rastert der Strahl in regelmäÿigen Zeitabständen
über einen Bereich der Probe, der neben der zur Korrektur angebrachten Markierung auch die
bereits hergestellten Luftzylinder enthält. Dies führt zu einem zusätzlichen unerwünschten Ab-
trag von Diamant, die Diamantmembran wird wie etwa in Abbildung 6.6d zu erkennen ist weiter
ausgedünnt, die Abschrägung der Lochwände der bereits hergestellten Löcher noch verstärkt.
Simulationen sagen eine hierdurch hervorgerufene Verminderung des Gütefaktors sowie eine Ver-
schiebung der Wellenlänge der Moden voraus (Abbildung 6.6a und 6.6b).
Um diesen unerwünschten Diamantabtrag zu verhindern, wird auf die Diamantoberäche vor der
FIB-Strukturierung ein 80 nm dicker Metalllm aus Chrom aufgetragen. Die Chromschicht wird
in einer Sputteranlage (Univex 450C, Oerlikon) mithilfe eines Argonplasmas bei einem Argonuss
von 30 sccm und einer Leistung von 200 W an die Diamantoberäche angelagert. Chrom haftet
gut an Diamant und kann ferner nach der FIB-Prozessierung wieder rückstandsfrei durch spezielle
Säuremischungen entfernt werden. SRIM-Simulationen zeigen, dass die mit 30 kV beschleunigten
Galliumionen nicht tiefer als 35 nm in die Metallschicht eindringen (Abbildung 6.7a). Der 80 nm
dicke Metalllm schirmt den Diamanten folglich mehr als ausreichend ab. Ein positiver Neben-
eekt der aufgebrachten Chromschicht ist die bessere Leitfähigkeit der Probe. Dadurch wird
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Abbildung 6.7: SRIM-Simulationen für Galliumionen, die mit einer Beschleunigungsspannung
von 30 kV auf eine Chromschicht bzw. den zu strukturierenden Diamantlm be-
schleunigt werden. (a) Galliumionen, die orthogonal auf die Chromschicht auf-
treen, sind nicht in der Lage, einen 80 nm dicken Chromlm zu durchdringen.
(b) Laterale Eindringtiefe (rot) von Galliumionen in die Seitenwände der Luft-
zylinder bei einem Inklinationswinkel von 4◦ und Tiefe der erzeugten Fehlstellen
(grün) im Diamantgitter. Fehlstellen werden bis in eine Tiefe von 10 nm erzeugt.
Die Inlaygraken zeigen modellhaft das FIB-Gerät mit Ionenstrahl (orange) sowie
die Bahnkurven der in den Diamanten eindringenden Galliumionen (schwarz).
eine potenzielle Auadung des Diamanten aufgrund des Ionen- oder auch Elektronenbeschusses
verhindert. Dies erlaubt eine deutlich bessere Auösung bei Abbildungen durch den Elektronen-
strahl sowie ein exakteres Fokussieren und Strukturieren mit dem Ionenstrahl.
Aufgrund des gauÿförmigen Prols des Ionenstrahls ist es prinzipiell schwierig, durch FIB-
Strukturierung perfekt senkrechte Wände der Luftzylinder zu erzielen. Stattdessen führt das
Strahlprol zu einem vergröÿerten Lochdurchmesser an den oberen Kanten der Luftlöcher. Die
Konsequenz sind strukturierte Luftkegel mit einem typischen Inklinationswinkel von 9◦ anstatt
der angestrebten Luftzylinder. Eine mögliche Technik zur Reduzierung der Keilform ist, zusätz-
lich zum Aufbringen der Chromschicht, ein überhöhtes Galliumsputtern (overmilling). Hierzu
wird das Sputtern mithilfe der Galliumionen nach Fertigstellung eines Luftloches in der Diamant-
membran für eine gewisse Zeit fortgesetzt. Gröÿere Sputterraten unter achen Winkeln erhöhen
dabei die Steilheit der Oberächen der Seitenwände. Der aufgebrachte Metalllm wirkt hierbei
als Maske, die die Entstehung von abgerundeten Ecken durch die Ausläufer des Ionenstrahls an
der Oberseite der Luftlöcher verhindert. Mithilfe der Technik des überhöhten Galliumsputterns
können so kleinere Löcher hergestellt werden, der Abstand benachbarter Löcher verkleinert und
steilere Lochwände erzielt werden. Die Kombination aus einer Schutzschicht aus Chrom und dem
überhöhten Sputtern reduziert den Inklinationswinkel der Seitenwände der Löcher fundamental
von etwa 9◦ auf Winkel unter 4◦ (Abbildung 6.8c). Dies hat für die hergestellten Strukturen eine
Vervierfachung des simulierten Gütefaktors zur Folge.
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6.3.3 Nachbehandlung der Proben
Galliumionen können die 80 nm dicke Schutzschicht aus Chrom zwar nicht durchdringen, aber die
abgeschrägten Seitenwände der bereits strukturierten Löcher sind dem Ionenbeschuss ungeschützt
ausgesetzt. Eine Folge des Ioneneinschlags sind Kaskaden von im Diamantgitter verschobenen
Kohlenstoatomen verbunden mit der Auösung von sp3-Hybridisierungen. Im ansonsten perfek-
ten Diamantgitter entstehen Fehlstellen. Darüber hinaus werden Galliumionen selbst als Defekte
in den Diamanten implantiert. Um die geschädigten Bereiche des Diamanten zu entfernen oder
wenn möglich die gute Ausgangsqualität wieder herzustellen, ist eine intensive Nachbehandlung
der mit dem Ionenstrahl des FIB-Geräts strukturierten Proben erforderlich.
Nach Entfernen der Chromschicht in einer Säuremischung werden die Proben in Vakuum (p ≤
10−6 mbar) für 2 h auf 1000 ◦C erhitzt. Ab einer Temperatur von 700 ◦C werden die implantierten
Galliumionen beweglich, diundieren zur Oberäche des Diamantlms und verdampfen [251]. Die
erfolgreiche Entfernung von Gallium aus den prozessierten Diamantlmen wurde mittels EDX
mit einem Detektionslimit von unter 1 % nachgewiesen. Darüber hinaus kann das geschädigte
Diamantgitter durch Erhitzen auf derart hohe Temperaturen vollständig wiederhergestellt wer-
den, falls die Konzentration an Fehlstellen unterhalb einer Schwelle von etwa 1022 Fehlstellen pro
Kubikzentimeter Diamant liegt [252]. Ist der Fehlstellenanteil hingegen gröÿer als diese Schwelle,
so wird das geschädigte Material in sp2-hybridisierten Kohlensto umgewandelt, vornehmlich in
Graphit, aber auch in amorphen Kohlensto. Anschlieÿende Nachbehandlungsschritte in Form
von Erhitzen der Probe in Luftatmosphäre auf Temperaturen von 450 ◦C sowie chemische Säu-
rebäder (1:1 Mischung von H2SO4 : H2O2 oder der angesprochene Drei-Säuren-Mix) stellen die
rückstandsfreie Entfernung des sp2-hybridisierten Kohlenstos sicher.
Die Umwandlung und anschlieÿende Entfernung des geschädigten Materials führt jedoch zu einer
Vergröÿerung der Lochdurchmesser. Weitere SRIM-Simulationen wurden durchgeführt, um eine
Abschätzung für die Verbreiterung der Löcher zu erhalten. Dazu wurde, wie bei den im Rahmen
dieser Arbeit hergestellten photonischen Kristallstrukturen vorliegend, ein Inklinationswinkel von
4◦ angenommen. Die simulierten Galliumionen dringen bis zu 20 nm tief in lateraler Richtung
in die keilförmigen Seitenwände der Löcher ein, Fehlstellen werden dabei hauptsächlich bis zu
einer Tiefe von 10 nm im Diamanten erzeugt (Abbildung 6.7b). Diese Tiefe stellt somit die Ober-
grenze für die Vergröÿerung der Lochradien dar. Messungen basierend auf REM-Bildern lassen
auf eine Vergröÿerung der Lochradien um 10 nm bis 12 nm nach Ausführung aller Nachbehand-
lungsschritte schlieÿen. Der leicht gröÿere Wert ist höchstwahrscheinlich auf eine zusätzliche, in
den Simulationen nicht berücksichtigte Entfernung von Diamant durch das Ausheizen an Luft
zurückzuführen. Diese Verbreiterung muss bereits im Voraus bei Entwurf einer Vorlage für die
FIB-Strukturierung der Resonatoren berücksichtigt werden.
6.3.4 Analyse der hergestellten Resonatoren
M0, M3 sowie M7-Resonatoren wurden mit allen dargelegten FIB-Optimierungen in vier verschie-
denen dünnen Diamantmembranen hergestellt, zwei davon waren Membranen in einem Volldia-
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mantsystem und zwei in einem hybriden System auf einem Siliziumsubstrat. Die photonischen
Nanostrukturen wurden jeweils deterministisch an Orten hergestellt, die zuvor mit den dargeleg-
ten Charakterisierungsmethoden ausgewählt wurden.
Wie in Abbildung 6.8 zu erkennen ist, stimmen die resultierenden Strukturen sehr gut mit den
intendierten periodischen Lochmustern überein. Ferner wird kein Einsinken beobachtet. Dies
lässt die Schlussfolgerung zu, dass die unstrukturierten Teile der Diamantoberäche zwischen
den Luftzylindern während der FIB-Strukturierung durch die Chromschicht vor den Galliumio-
nen ausreichend geschützt waren. Anhand eines exemplarischen Querschnitts in Abbildung 6.8c
lässt sich ferner erkennen, dass die Kanten der Lochzylinder scharf begrenzt sind und keine ab-
gerundeten Ecken aufweisen. Des Weiteren konnte der Inklinationswinkel der Seitenwände der
Löcher auf unter 4◦ reduziert werden. Da die Strukturen für die FIB-Querschnitte jeweils mit
den gleichen Parametern und teilweise sogar im gleichen Fabrikationsdurchlauf hergestellt wur-
den, kann angenommen werden, dass die Seitenwände der Luftzylinder der Resonatoren ebenfalls
Abschrägungen in dieser Gröÿenordnung aufweisen. Diese Verbesserung kann sowohl der Chrom-
schutzschicht als auch dem überhöhten Galliumsputtern zugeschrieben werden.
Die optischen Eigenschaften der hergestellten Resonatoren wurden mithilfe des in Kapitel 5
beschriebenen Konfokalaufbaus untersucht. Die Messungen wurden bei Raumtemperatur unter
kontinuierlicher Laseranregung bei 532 nm durchgeführt. Im Rahmen dieser Arbeit wurden insge-
samt 35 M3 und M7-Resonatoren sowie 6 M0-Resonatoren mit den diskutierten Verbesserungen
in zuvor mit den beschriebenen Methoden charakterisierten Diamantmembranen gefertigt. Jeder
M0-Resonator weist dabei wie zu erwarten eine einzige Mode auf, die M3 und M7-Resonatoren
zeigen jeweils mehrere klar erkennbare Moden. Die Ausbeute an mit den dargelegten optimierten
Methoden hergestellten Resonatoren mit Nachweis von Moden beträgt etwa 95 %.
Die erzielten spektralen Positionen der Fundamentalmoden stimmen dabei sehr gut mit den an-
gestrebten Werten überein. Dies kann als Nachweis dafür angesehen werden, dass die zuvor disku-
tierten Charakterisierungsmethoden die Auswahl von Orten mit passender Schichtdicke erlauben
und die optimierte FIB-Strukturierung eine präzise Fabrikation photonischer Nanostrukturen er-
möglicht. Die gemessenen Gütefaktoren der Resonatoren variieren für die Fundamentalmoden
der M3-Resonatoren zwischen 480± 20 und 870± 20 (Abbildung 6.8d) sowie zwischen 500± 20
und 800 ± 20 für die Fundamentalmoden der M7-Resonatoren. Selbst die für Fabrikationsab-
weichungen anfälligen M0-Resonatoren zeigen alle jeweils eine Mode in der optischen Analyse
mit Gütefaktoren zwischen 1200± 25 und 8250± 80, wobei die meisten Vertreter Gütefaktoren
zwischen Q = 1500 und Q = 2200 aufweisen (Abbildung 6.9). Des Weiteren bestätigen zusätz-
lich aufgenommene Spektren mit einem Polarisationslter im Detektionsstrahlengang, dass es
sich bei der Fundamentalmode des M0-Resonators, wie bereits in den Simulationen in Kapitel 4
vorhergesagt, um eine e-Mode handelt.
Wird exemplarisch der Beste der hergestellten M3-Resonatoren betrachtet, so weicht der im Ex-
periment erzielte Gütefaktor mit Qexp = 870 erheblich von dem theoretisch simulierten Wert von
Qtheo = 5200 ab. Eine Ursache für diese Abweichung ist die weiterhin vorhandene Kegelform der
strukturierten Luftzylinder. Wird der gemessene Inklinationswinkel von 4◦ in den Simulationen
berücksichtigt, so reduziert sich der theoretisch vorhergesagte Gütefaktor der Fundamentalmode
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Abbildung 6.8: Analyse hergestellter Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen. (a-c) Die
Bildqualität der REM-Bilder ist aufgrund der Oberächenauadung des Diaman-
ten nach Entfernung der leitenden Chromschicht herabgesetzt. Um eine Aua-
dung möglichst zu unterbinden wurde die Beschleunigungsspannung der Elek-
tronen der REM-Einheit auf 20 kV gesetzt, sodass die Mehrheit der Elektronen
durch die Membran transmittiert wird und sich daher nicht auf der Probenober-
äche anlagern kann. Dies verursacht jedoch einen wenn auch geringen Eekt
der Durchsichtigkeit des Diamantlms in der gekippten Ansicht (a). Alle ein-
gezeichneten Maÿstabsleisten entsprechen einer Länge von 2µm. (a und b) Der
Resonator wurde in einem defektfreien Teil der Diamantmembran hergestellt.
Kein Einsinken ist zu erkennen. Die Löcher weisen scharf begrenzte Kanten auf.
(c) Querschnitt durch das periodische Lochmuster einer photonischen Kristall-
struktur. Auch hier ist kein Einsinken zu beobachten. Die Steilheit der Lochsei-
tenwände wurde erfolgreich erhöht, der Inklinationswinkel beträgt lediglich 4◦.
Die Platinschicht wird aus technischen Gründen für den FIB-Querschnitt benö-
tigt. (d) Photolumineszenzmessung bei Raumtemperatur. Die Fundamentalmode
des besten M3-Resonators weist eine Halbwertsbreite von ∆λ = 0,740 nm bei ei-
ner spektralen Position von λ = 645,0 nm mit einem resultierenden Gütefaktor
von Q = 870 ± 20 auf. Das Spektrum wurde mit einer Integrationszeit von 30 s
bei einer Laserleistung von 500µW bei 532 nm aufgenommen.
auf Qtheo = 1800. In einem nächsten Schritt wurde das REM-Bild der gefertigten Struktur mit
dem theoretischen Lochmuster überlagert und Loch für Loch die Abweichung von der inten-
dierten Position manuell ausgemessen. Werden zusätzlich diese Abweichungen in der Simulation
berücksichtigt, so ergibt sich für den M3-Resonator ein Gütefaktor von lediglich Qtheo = 950.
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Abbildung 6.9: Photolumineszenzspektren zweier M0-Resonatoren. Die rote und die blaue Kurve
stellen zusätzlich aufgenommene Spektren mit einem Polarisationslter im Strah-
lengang dar. Bei Polarisatorstellung in Richtung der Resonatorachse (rot) werden
o-Moden unterdrückt, bei orthogonaler Ausrichtung (blau) e-Moden. Somit lässt
sich die Fundamentalmode des M0-Resonators auch im Experiment eindeutig
als e-Mode identizieren. Die an die Moden angepassten Lorentzkurven weisen
Halbwertsbreiten von (a) ∆λ = 0,417 nm mit einem resultierenden Gütefaktor
von Q = 1560±25 bzw. (b) ∆λ = 0,078 nm mit einem resultierenden Gütefaktor
von Q = 8250 ± 80 auf. Die Spektren wurden jeweils mit einer Integrationszeit
von 60 s bei einer Laserleistung von 1 mW bei 532 nm aufgenommen.
Dieser für die Fundamentalmode theoretisch vorhergesagte Wert stimmt mit dem experimentell
bestimmten Gütefaktor von Qexp = 870 sehr gut überein. Als Hauptursache für die Abweichung
der experimentell erzielten Gütefaktoren von den simulierten Werten kann somit die verbliebene
Kegelform der Löcher angesehen werden, wohingegen die beobachteten Abweichungen in den
Gütefaktoren zwischen den individuellen Resonatoren eines Typs gröÿtenteils den verbliebenen
Variationen in den Lochpositionen zugeschrieben werden können.
6.4 Zusammenfassung und Ausblick
Im vorliegenden Kapitel wurde zunächst die Herstellung dünner freistehender Diamantmem-
branen für die FIB-Strukturierung von Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kris-
tallstrukturen dargelegt. Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei verschiedene Probensysteme
umgesetzt: Ein hybrides System bestehend aus einem Diamantlm, der auf ein mit Fenstern
vorstrukturiertes Siliziumsubstrat mittels einer wenige Nanometer dünnen HSQ-Schicht befes-
tigt wurde, sowie ein Volldiamantsystem. Beide diskutierten Probensysteme erfüllen die in dieser
Arbeit an sie gestellten Anforderungen: In beiden Systemen konnte unter anderem der glei-
che hochreine Diamant als kommerziell erhältliches Ausgangsmaterial eingesetzt werden, der
im anschlieÿenden RIE-Prozess zu einer wenige hundert Nanometer dicken freistehenden Dia-
mantmembran weiterverarbeitet wurde. Die dargelegten Charakterisierungsmethoden erlaubten
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anschlieÿend sowohl lokale Defekte als auch Variationen in der Schichtdicke der dünnen Diamant-
lme mit einer hohen Genauigkeit von wenigen Nanometern zu detektieren. Basierend auf diesen
Erkenntnissen konnten defektfreie Regionen gleichmäÿiger und vor allem passender Schichtdicke
zuverlässig ausgewählt werden, in denen zweidimensionale photonische Kristallstrukturen repro-
duzierbar hergestellt werden konnten. Zu betonen ist, dass die Diamantmembranen aufgrund der
umgesetzten Charakterisierungsmethodik problemlos so genutzt werden konnten, wie sie nach
dem Herstellungsprozess vorlagen, trotz vereinzelt vorhandener lokaler Defekte oder auch Varia-
tionen in der Schichtdicke.
Darüber hinaus wurden in diesem Kapitel Optimierungen der FIB-Strukturierung der Resona-
toren beschrieben. Dadurch konnten durch den FIB-Prozess bedingte Fabrikationsabweichungen
wie etwa die konische Form der Seitenwände der prozessierten Luftzylinder oder auch Varia-
tionen in den Lochpositionen und Lochdurchmessern drastisch verringert und ein Einsinken
der Nanostrukturen sogar vollständig unterbunden werden. Es ist anzunehmen, dass weitere
Optimierungsversuche der FIB-Strukturierung von photonischen Kristallstrukturen höchstwahr-
scheinlich nicht mehr zielführend sind, die Möglichkeiten der FIB-Prozessierung sind durch die
beschriebenen Optimierungen bis zum Limit ausgereizt. Darüber hinaus konnten durch Nachbe-
handlungsmethoden wie das Ausheizen bei Temperaturen von 1000 ◦C oder auch das Reinigen
in geeigneten Säurebädern implantierte Galliumionen erfolgreich entfernt und eine gute Kristall-
qualität des durch die FIB-Strukturierung geschädigten Diamanten wieder hergestellt werden.
Die Ausbeute an Resonatoren mit Nachweis von Moden beträgt aufgrund des optimierten Her-
stellungsprozesses der Nanostrukturen sowie der dargelegten Charakterisierungsmethoden der
Membranen 95 %. Die erzielten Gütefaktoren der Resonatormoden liegen mit bis zu Q = 8250
im Bereich der aktuell auch durch RIE-Prozessierung erreichbaren Gütefaktoren der Moden von
Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen mit kleinen Modenvolumina
(in der Gröÿenordnung einer kubischen Wellenlänge) und einer spektralen Modenposition in der
Nähe der Nullphononenlinie von NV-Zentren [81,85,219].
Die zukünftige Anwendung von reaktivem Ionenätzen zur Herstellung der photonischen Kris-
tallstrukturen in den charakterisierten Membranen könnte die verbliebenen, hauptsächlich der
FIB-Prozessierung zugeschriebenen Fabrikationsabweichungen und Limitierungen weiter redu-
zieren. Könnte etwa der Inklinationswinkel der Seitenwände der Luftzylinder dadurch von 4◦
auf 2◦ verringert werden, so würde sich der erzielte Gütefaktor der Resonatormoden mehr als
verdoppeln. Anzumerken ist hierbei, dass jedoch selbst bei geätzten Nanostrukturen typischer-
weise keine perfekt senkrechten Seitenwände der Luftzylinder erreichbar sind [246, 253]. Auch
die Schwankungen in den Lochpositionen könnten durch eine RIE-Prozessierung weiter reduziert
werden, etwa durch Verwendung einer Hartmaske aus Silizium [85,219]. Ein entscheidendes Limit
bei der FIB-Strukturierung stellt des Weiteren die Einschränkung auf die zuverlässige Herstellung
von maximal 200 Luftzylindern pro photonischer Kristallstruktur dar. Diese Limitierung wird
in RIE-Prozessen bei Wahl einer geeigneten Maskierung der Probe obsolet. Wird bei einem M3
oder M7-Resonator die Anzahl der umgebenden Löcher von 200 auf beispielsweise 500 erhöht,
so sind die Resonatoren statt von 6 von 10 Lochreihen umgeben. Die simulierten Gütefaktoren
verfünachen sich dadurch und sind nur noch durch vertikale Abstrahlungsverluste limitiert,
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Q ≈ Q⊥. Derart erhöhte Gütefaktoren könnten zukünftig etwa die Realisierung von integrierten
Strukturen aus an Wellenleiter gekoppelten Resonatormoden als Plattform für weitere quanten-
physikalische Anwendungen ermöglichen [80]. Eine Erhöhung der Gütefaktoren etwa durch eine
RIE-Prozessierung wäre zumindest für M3 und M7-Resonatoren hierfür unumgänglich.
Sowohl das hybride Probensystem als auch das Volldiamantsystem können im Vakuum auf Tem-
peraturen von 1000 ◦C erhitzt werden. Diese Temperaturresistenz ist, wie im weiteren Verlauf der
Arbeit noch relevant sein wird, nicht nur für die Wiederherstellung einer guten Kristallqualität,
sondern auch für die Aktivierung von darin implantiertem Sticksto zu NV-Zentren erforderlich
(Kapitel 8). Darüber hinaus weisen die beiden Systeme individuelle, für das jeweilige Proben-
system charakteristische Stärken auf. So zeichnet sich die Anordnung von Diamant auf einem
Siliziumsubstrat durch ihre auÿerordentlich gute Stabilität und Handhabbarkeit aus. Der Unter-
bau aus Silizium kann etwa problemlos im Kryostaten oder in anderen Geräten festgeklemmt
werden, ohne den aufgebrachten Diamanten zu tangieren oder gar zu beschädigen. Des Weite-
ren kann die Probe daher auch problemlos mithilfe einer herkömmlichen Pinzette in Säurebäder
eingebracht und wieder geborgen werden. Das Volldiamantsystem hingegen ist aufgrund seiner
Dicke von lediglich 20µm fragiler und anspruchsvoller zu handhaben. Ein Angreifen mit einer
herkömmlichen Pinzette ist nahezu unmöglich, eine Handhabung mithilfe einer Vakuumpinzet-
te mit minimalem Unterdruck erforderlich. Dafür ist die noch höhere thermische Resistenz des
Volldiamantsystems ein Pluspunkt für zukünftige Einsatzmöglichkeiten. Während für die Akti-
vierung von NV-Zentren oder SiV-Zentren ein Erhitzen auf Temperaturen von 800 ◦C ausreichend
ist, sollten beispielsweise mit Zinn implantierte Proben bei 2000 ◦C ausgeheizt werden, um SnV-
Zentren mit bestmöglichen optischen Eigenschaften zu erzeugen [142]. Das Volldiamantsystem
ist zumindest bei geeigneten Drücken gegenüber derartigen Temperaturen resistent, ein Substrat
aus Silizium beginnt hingegen bereits bei deutlich niedrigeren Temperaturen zu schmelzen.
Im Rahmen der Reinraumtätigkeit zur Nanofabrikation der Proben ist es ferner gelungen, die in
einem Volldiamantsystem gefertigten Membranen aus ihrem Diamantrahmen herauszubrechen
und auf ein beliebiges Substrat zu transferieren. In Zukunft könnte daher eine Membran mit
Resonatoren oder auch Wellenleitern in photonischen Kristallstrukturen nach Fertigung und Im-
plantation von Farbzentren in ein komplexeres System aus mehreren angeordneten Membranen
integriert werden. Konkret könnte beispielsweise ein vielversprechendes Zweischichtsystem reali-
siert werden, in dem zwei Diamantlme mit photonischen Kristallstrukturen in einem gewissen
Abstand übereinander angeordnet werden und zwei abgestimmte Resonatoren unter Umständen
sogar über eine optomechanische Kopplung miteinander kommunizieren [254]. Neben der Eignung
als Plattform für photonische Kristallstrukturen könnten die hergestellten und mit inkorporierten
Farbzentren versehenen Diamantlme in Zukunft nach Herausbrechen aus dem Diamantrahmen
ebenso in optische Antennen integriert werden [255].
Das Volldiamantsystem wird aufgrund der angesprochenen Stärken trotz der anspruchsvolleren
Handhabbarkeit in Zukunft an Relevanz gewinnen, gerade wenn die Inkorporation von SnV-
Zentren in Erwägung gezogen wird. Da dieses System jedoch erst gegen Ende der Dauer der
Forschungstätigkeit soweit entwickelt war, dass eine zuverlässige Herstellung der Membranen
in der gewünschten Qualität realisiert werden konnte, wurden die in den folgenden Kapiteln
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beschriebenen Experimente mit dem für unsere Anforderungen gleich gut geeigneten hybriden
Probensystem als Plattform für photonische Kristallstrukturen durchgeführt.
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Koppelt das Licht eines Quantenemitters an eine Mode eines Resonators in einer zweidimensio-
nalen photonischen Kristallstruktur, so werden die emittierten Photonen in lateraler Richtung
aufgrund der periodischen Anordnung der Luftzylinder und zusätzlich in vertikaler Richtung
aufgrund der Totalreexion an der Grenzäche Diamant/Luft geführt. Die Moden der in den
vorangegangenen Kapiteln simulierten, hergestellten und analysierten Resonatoren zeigen dabei
neben einer sehr guten räumlichen Lokalisierung, quantiziert durch ein sehr kleines Moden-
volumen V ferner eine gute zeitliche Führung des Lichts, quantiziert durch einen hohen Gü-
tefaktor Q. Ein an eine derartige Resonatormode gekoppelter Quantenemitter erfährt im hier
vorliegenden Purcell-Regime eine Erhöhung der spontanen Emissionsrate, quantiziert durch
den Purcell-Faktor F . Für weitere quantenphysikalische Anwendungen ist jedoch nicht nur die
Erhöhung der spontanen Emissionsrate sowie die Führung von Licht in einer Resonatormode
von Bedeutung, sondern auch die Abstrahlcharakteristik des aus der photonischen Nanostruktur
emittierten Lichts, die das eektive Aufsammeln der emittierten Photonen durch ein vertikal
über der Diamantmembran positioniertes Objektiv maÿgeblich beeinusst.
In diesem Kapitel wird die Untersuchung der Abstrahlung von Licht aus Resonatoren in zwei-
dimensionalen photonischen Kristallstrukturen dargelegt. Dazu wird im Folgenden zunächst die
Simulationsmethodik eingeführt, die unter anderem durch die Implementierung breitbandiger
Dipolemitter die Modellierung der Lichtemission eines im Resonator platzierten NV-Zentrums
ermöglicht. Zentrale Kenngröÿen der Auskopplung von Licht aus den photonischen Strukturen
werden ermittelt. Es wird gezeigt, dass die Sammelezienz ein resonatorspezisches und wel-
lenlängenabhängiges Verhalten zeigt, das durch die Nanostrukturen insbesondere bei den Reso-
nanzwellenlängen der Moden im Vergleich zu anderen Wellenlängen innerhalb der photonischen
Bandlücke stark modiziert wird. Dieses Verhalten wird durch eine detaillierte Analyse der Ab-
strahlcharakteristik unter Berücksichtigung weiterer Gröÿen, wie etwa der Intensitätsverteilung
im Fernfeld, vollständig erklärt werden. Anschlieÿende Simulationen bei Implementierung eines
erweiterten Probensystems, bei dem unterhalb der Diamantmembran zusätzlich ein Goldspiegel
positioniert ist, liefern einen vom Resonatortyp abhängigen optimalen Abstand zwischen Dia-
mantoberäche und Goldspiegel, bei dem die Sammelezienz global gesteigert werden kann. Im
Anschluss daran wird die Herstellung eines derartigen durch Hinzufügen eines Goldspiegels hin-
sichtlich der Sammelezienz optimierten Probensystems vorgestellt. Entwickelte Nanofabrikati-
onstechniken wie etwa ein Gold-Gold-Verbindungsprozess erlauben hierbei eine feste Verbindung
sowie die Gewährleistung des optimalen Abstands zwischen Diamantmembran und Goldschicht.
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7.1 Simulationsmethodik
Um die Simulationsmethodik möglichst anschaulich einzuführen zu können, wird sich in diesem
Abschnitt zunächst auf die Untersuchung der Abstrahlung von Licht eines in einer noch un-
strukturierten Diamantmembran inkorporierten Quantenemitters beschränkt. Der im Folgenden
beschriebene Aufbau der Simulationszelle im FDTD-Programm Lumerical sowie die im Folgen-
den dargelegten Berechnungsmethoden, etwa zur Bestimmung der Fernfeldverteilungen oder der
Sammelezienz, werden im weiteren Verlauf des Kapitels auch auf die Untersuchung der Ab-
strahlung von Licht aus Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen adaptiert werden. Die
allgemeinen theoretischen Grundlagen zur FDTD-Methodik, wie etwa die Berechnung der ein-
zelnen Feldkomponenten in einem Yee-Gitter, wurden bereits in Kapitel 4 erläutert und werden
hier nicht erneut thematisiert.
Die Simulationszelle weist für alle Simulationen in diesem Kapitel eine Gröÿe von 6µm×5µm×
6µm auf und ist in Abbildung 7.1a vereinfacht dargestellt. Das Simulationsgebiet ist von einer
32 Simulationspixel dicken PML-Schicht umgeben, die die elektromagnetischen Felder am Ran-
de der Simulationszelle sanft abklingen lässt und somit störende Reexionen unterbindet. Ein
Quantenemitter, bei dem es sich beispielsweise um ein NV-Zentrum handeln könnte, wird durch
eine punktförmige Quelle in der Mitte einer 230 nm dicken Diamantmembran modelliert. Die Si-
mulationen werden für einen elektrischen Dipol als Punktquelle mit Orientierung der Dipolachse
innerhalb der Membranebene in x-Richtung (Ex) oder in y-Richtung (Ey) sowie vertikal zur
Membranebene in z-Richtung (Ez) separat durchgeführt. Aus den für diese drei orthogonalen
Dipolorientierungen gewonnenen Simulationsergebnissen können im Nachhinein auch die für die
Auskopplung von Licht relevanten Kenngröÿen für weitere mögliche Orientierungen eines Dipo-
lemitters errechnet werden, wie im weiteren Verlauf des Kapitels noch exemplarisch im Rahmen
der Untersuchung der Auskopplung von Licht aus einem M7-Resonator ausgeführt werden wird.
Ferner können bei Wahl genau dieser orthogonalen Dipolorientierungen die geraden Moden der
im Rahmen dieser Arbeit betrachteten Resonatortypen mit einem Ey-Dipol und die ungeraden
Moden mit einem Ex-Dipol gezielt adressiert werden.
Die numerische Auösung wird mit 22 Simulationspixeln pro Wellenlänge gewählt. Da die Wel-
lenlänge vom Brechungsindex des Mediums abhängt, ist auch die absolute Pixelgröÿe mate-
rialabhängig. Bei einer Wellenlänge von beispielsweise 637 nm beträgt die Pixelgröÿe in Luft
28 nm/Pixel, in Diamant hingegen 12 nm/Pixel. Diese Auösung ist für die Simulation einer
230 nm dicken Diamantmembran als vollkommen hinreichend anzusehen, bereitet jedoch bei den
später simulierten kreisrunden Luftzylindern der photonischen Kristallstrukturen mit Radien in
der Gröÿenordnung von etwa 70 nm Probleme. Um dennoch bei der gewählten Auösung die
runden Kanten der Luftzylinder angemessen modellieren zu können, wird in Lumerical das Si-
mulationsgitter an den Übergängen zwischen zwei Materialien zusätzlich verfeinert.
Um Informationen über die Auskopplung von Licht aus dem Diamantlm zu erhalten, werden
um den Emitter herum Energieussmonitore positioniert. Die vier in Abbildung 7.1a in grün
eingezeichneten Monitore detektieren den Energieuss innerhalb der Diamantmembran (zwei in






















Abbildung 7.1: Simulation eines Emitters in einer Diamantmembran. (a) In der Mitte eines
230 nm dicken, von Luft umgebenen Diamantlms ist ein Dipolemitter als Quel-
le verortet, hier exemplarisch in x-Richtung orientiert (Ex-Dipol). Fünf rote
Energieussmonitore messen den Energieuss in die Raumelemente des oberen
Halbraums, vier grüne Monitore den Energieuss innerhalb der Membran und
fünf blaue Monitore den Energieuss in die Raumelemente des unteren Halb-
raums. Die Monitore der Vorderseite und Rückseite sind in der zweidimensionalen
Skizze nicht eingezeichnet. (b) Geometrische Veranschaulichung zur Berechnung
des elektromagnetischen Feldes an einem weit entfernten Beobachtungspunkt B
(Fernfeld) aus dem Feld in einer künstlichen Ebene S parallel zur Diamantmem-
bran (Nahfeld). Das Nahfeld wird in der künstlichen Ebene S mithilfe einer
FDTD-Simulation bestimmt und die Intensitätsdichte pro Raumwinkelelement
aus den Fouriertransformierten der Nahfeldkomponenten berechnet.
den Halbraum oberhalb der Diamantmembran (zwei in der xz-Ebene, zwei in der yz-Ebene und
einer in der xy-Ebene) und analog die fünf blau eingezeichneten Monitore den Energieuss in den
Halbraum unterhalb der Diamantmembran. Ferner wird die gesamte vom Emitter während der
Simulationsdauer abgestrahlte Energiemenge ermittelt, sowie zu Normierungszwecken zusätzlich
die Energiemenge, die der gleiche Emitter in einem homogenen Medium (Volldiamant) emittieren
würde. Mithilfe dieser erhobenen Daten kann im Anschluss an die Simulationen beispielsweise
der Emissionsanteil in den Halbraum oberhalb der Diamantmembran ermittelt werden.
Bei den im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten konfokalen Mikroskopen ist ein vertikal zur Pro-
benoberäche orientiertes Objektiv oberhalb der Diamantmembran positioniert, um das von
einem Quantenemitter emittierte Licht aufzusammeln (siehe Kapitel 5). Aufgrund der gewählten
Positionierung des Objektivs gehen die in den unteren Halbraum abgestrahlten sowie die in der
Diamantmembran geführten Photonen prinzipiell verloren. Aber selbst von den Photonen, die
in den Halbraum oberhalb der Diamantmembran gelangen, können aufgrund der numerischen
Apertur des verwendeten Objektivs von 0,8 nur diejenigen aufgesammelt werden, die das Objek-
tiv unter Polarwinkeln φ ≤ α = 53,13◦ erreichen. Um vorhersagen zu können, welcher Anteil des
emittierten Lichts von einem Objektiv aufgesammelt werden kann, muss folglich die räumliche
Intensitätsverteilung des elektromagnetischen Feldes am Ort des Objektivs, also weit entfernt
von der Lichtquelle bestimmt werden. Weit entfernt bedeutet hier, dass der Abstand r0 des Be-
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obachtungspunktes von der Lichtquelle wesentlich gröÿer ist als die Wellenlänge des emittierten
Lichts (r0  λ), wie für ein herkömmliches Objektiv aufgrund des Arbeitsabstands von hier bei-
spielsweise 1,6 mm stets erfüllt ist. Das im Beobachtungspunkt vorliegende elektromagnetische
Feld wird in diesem Falle als das Fernfeld des Emitters bezeichnet. Die Feldverteilung in der
Nähe der Lichtquelle (r0 höchstens in der Gröÿenordnung von λ) wird folglich als das Nahfeld
des Emitters bezeichnet.
7.1.1 Berechnung von Fernfeldern
Die Vergröÿerung des Simulationsvolumens derart, dass Fernfelder an einem weit entfernten
Beobachtungspunkt B im Abstand r0  λ direkt simuliert werden können, ist aufgrund von
Beschränkungen in den Fähigkeiten heutiger Simulationsrechner nicht möglich und insbesondere
durch die Gröÿe des verfügbaren Arbeitsspeichers limitiert. Alternativ werden in diesem Kapi-
tel nach Vu£kovi¢ et al. [256] die Fernfelder durch eine geeignete Transformation der Nahfelder
bestimmt. Dazu werden zunächst mithilfe einer FDTD-Simulation in Lumerical die Nahfelder
in einer künstlichen Ebene S numerisch ermittelt. Diese Ebene bendet sich wie in Abbildung
7.1 dargestellt im oberen Halbraum und ist parallel zur Diamantmembran orientiert. Nach dem
Huygensschen Prinzip kann jede Wellenfront der Nahfeldverteilung als Erregerzentrum einer
Elementarwelle aufgefasst werden. Diese Elementarwellen überlagern sich jeweils und die Ein-
hüllenden bilden die neuen Wellenfronten. Somit können prinzipiell auch die Wellenfronten in
einiger Entfernung von der bekannten Nahfeldverteilung, also insbesondere auch in einem weit
entfernten Beobachtungspunkt B, rein aus der vorliegenden Nahfeldverteilung ermittelt werden.
Die äquivalenten Quellen, die nach dem Hygensschen Prinzip als Erregerzentren der Elemen-
tarwellen fungieren, können durch die magnetischen Oberächenströme ~MS und elektrischen
Oberächenströme ~JS in der künstlichen Ebene S wie folgt ausgedrückt werden [256]:
~MS = −n̂× ~E = x̂Ey − ŷEx (7.1)
~JS = n̂× ~H = −x̂Hy + ŷHx . (7.2)
Der Vektor n̂ ist dabei der Normalenvektor zur Ebene S, ~E und ~H die elektrische bzw. magneti-
sche Feldstärke. Diese aus den Nahfeldkomponenten berechneten Oberächenströme ermöglichen















mit der Wellenzahl k = 2π/λ und dem Abstand r zwischen dem Beobachtungspunkt B und
einem Oberächenelement dS am Ort P auf der Oberäche S, wie in Abbildung 7.1b dargestellt
ist. Aus der Skizze kann ferner abgeleitet werden, dass der Abstand r als r ≈ r0 − r′cos(ψ) mit



















ikr′cos(ψ) dS . (7.6)
Die Strahlungsvektoren ~N und ~L sind somit die zweidimensionalen Fouriertransformationen der
Oberächenströme ~JS und ~MS ausgewertet für den Wellenvektor ~k‖ = k · (x/r0 · x̂ + y/r0 · ŷ)
in kartesischen Koordinaten bzw. ~k‖ = k · sin(θ) · (cos(φ) · x̂ + sin(φ) · ŷ) in Kugelkoordinaten.
Die Komponenten der Strahlungsvektoren ~N und ~L können folglich jeweils auch als zweidimen-
sionale Fouriertransformationen der Feldkomponenten des Nahfelds in der künstlichen Ebene S
ausgedrückt werden:
Nx = −FT2(Hy) |~k‖ (7.7)
Ny = FT2(Hx) |~k‖ (7.8)
Lx = FT2(Ey) |~k‖ (7.9)
Ly = −FT2(Ex) |~k‖ . (7.10)
Die Strahlungsvektoren ~N und ~L werden vollständig durch die Fourierkomponenten der Nahfel-
der innerhalb des Lichtkegels bestimmt, da der eingeführte Wellenvektor k‖ stets innerhalb des
Lichtkegels liegt (k‖ ≤ k = 2π/λ). Mithilfe der eingeführten Potenziale ~A und ~F können die
Fernfelder an einem weit entfernten Beobachtungspunkt B wie folgt dargestellt werden:
~EFern = −iω ~A−
iω
k2
~∇(~∇ · ~A)− 1
ε0
~∇× ~F (7.11)
~HFern = −iω ~F −
iω
k2
~∇(~∇ · ~F )− 1
µ0
~∇× ~A . (7.12)
Wird angenommen, dass alle Terme in den elektromagnetischen Feldern, die schneller als 1/r0
abklingen und somit nur einen geringeren Beitrag zum Fernfeld am Beobachtungspunkt B im
Abstand r0 liefern vernachlässigt werden können, so ergeben sich die Fernfeldkomponenten am
Beobachtungspunkt B in Kugelkoordinaten (r0, θ, φ) mit η =
√
µ0/ε0 zu:
Eθ,Fern = η ·Hφ,Fern = −i
e−ikr0
2λr0
(ηNθ + Lφ) (7.13)
Eφ,Fern = −η ·Hθ,Fern = i
e−ikr0
2λr0
(−ηNφ + Lθ) (7.14)
Er,Fern = η ·Hr,Fern = 0 . (7.15)
Für die Umrechnung der Fouriertransformierten der magnetischen Nahfeldkomponenten zwischen
kartesischen Koordinaten und Kugelkoordinaten gilt dabei:
Nθ = (Nxcos(φ) +Nysin(φ)) · cos(θ) (7.16)
Nφ = −Nxsin(φ) +Nycos(φ) . (7.17)
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Somit können mithilfe der erarbeiteten Beziehungen die Komponenten des Fernfelds in einem
beliebigen, weit entfernten Beobachtungspunkt B aus den Feldkomponenten des Nahfelds, simu-
liert in einer künstlichen Ebene S parallel zur Probenoberäche, analytisch berechnet werden.
Ist hingegen gefragt, welcher Anteil der in den oberen Halbraum abgestrahlten Energie von
einem Objektiv aufgesammelt werden kann, so ist die Strahlungsintensität I (Leistung pro Win-
kelelement) von Interesse. Diese kann ebenso aus den eingeführten Fouriertransformierten der









Mithilfe dieser Strahlungsintensität gelingt es schlieÿlich, die gesamte Leistung Pα zu berechnen,
die in den Raumbereich mit Polarwinkeln φ ≤ α mit beispielsweise α = 53,13◦ für ein Objektiv






I(θ, φ) sin(θ) dθdφ . (7.19)
7.1.2 Abstrahlung von Licht aus einer Diamantmembran
In diesem Abschnitt wird die Untersuchung der Abstrahlung von Licht aus einer Diamantmem-
bran sowie das Aufsammeln des abgestrahlten Lichts mit einem vertikal über der Diamantober-
äche positionierten Objektiv dargelegt. Als Quelle elektromagnetischer Wellen wird ein Dipole-
mitter in der Mitte der Simulationszelle und somit in der Mitte des 230 nm dicken Diamantlms
positioniert. Um die Emission eines NV-Zentrums möglichst realitätsnah zu modellieren, wird
ein breitbandiger Emitter implementiert, der Licht im Wellenlängenbereich von 575 nm bis hin
zu 800 nm aussendet. Die breitbandige Quelle wird zu Beginn der Simulationen kurz zu einer
erzwungenen elektromagnetischen Dipolschwingung angeregt und klingt anschlieÿend ab. Die Si-
mulationen werden gestoppt, sobald die Energie in der Simulationszelle auf 10−4 des Ausgangs-
wertes abgeklungen ist. Dies ermöglicht genaue Simulationsergebnisse bei einer angemessenen
Simulationsdauer.
Mithilfe der eingefügten Energiemonitore sowie der künstlichen, parallel zur Diamantmembran
orientierten Monitorebene S (Abbildung 7.1) werden neben den Fernfeldverteilungen fünf Kenn-
gröÿen der Auskopplung von Licht aus der photonischen Struktur und dem anschlieÿenden Auf-
sammeln mit einem Objektiv bestimmt, auf die im Folgenden kurz eingegangen wird.
Oberer und unterer Halbraum: Ein in der Diamantmembran positionierter Dipolemitter sen-
de eine elektromagnetische Welle aus. Die Gröÿe oberer Halbraum bezeichnet den prozentualen
Anteil an den insgesamt emittierten Photonen, die in den Halbraum oberhalb der Diamantmem-
bran abgestrahlt werden. Dieser Anteil wird mithilfe der über die Simulationsdauer aufsummier-
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ten Energieüsse durch die roten Monitore (Abbildung 7.1a), normiert mit der durch den Emitter
insgesamt in das System eingebrachten Energiemenge, bestimmt. Analog ist die Gröÿe unterer
Halbraum festgelegt.
Oberer Halbraum in NA: Das Objektiv ist vertikal zur Probenoberäche orientiert und ober-
halb der Diamantmembran positioniert. Die Gröÿe oberer Halbraum in NA gibt den Anteil der
durch die Ebene S oberhalb der Diamantmembran transmittierten Photonen an, die im Fernfeld
in geeignete Polarwinkel φ ≤ α emittiert werden und somit von einem Objektiv aufgesammelt
werden können. Der maximale Polarwinkel α wird durch die numerische Apertur des Objek-
tivs festgelegt. Im Folgenden wird, wie im realen Versuchsaufbau verwendet, ein Objektiv mit
einer numerischen Apertur von 0,8 und einem damit verbundenen maximalen Polarwinkel von
α = 53,13◦ angenommen.
Sammelezienz: Die Gröÿe Sammelezienz gibt an, wie viele Photonen mit einem Objek-
tiv aufgesammelt werden können, normiert mit der Photonenzahl, die der Emitter während der
Dauer der Simulation in der konkreten photonischen Umgebung insgesamt aussendet. Die Sam-
melezienz bezeichnet folglich den prozentualen Anteil an den insgesamt emittierten Photonen,
der von einem Objektiv aufgesammelt werden kann. Die Sammelezienz kann im Anschluss an
die Simulationen berechnet werden, indem die im Fernfeld in Polarwinkeln φ ≤ α detektierte
Energiemenge mit der gesamten vom Emitter abgestrahlten Energiemenge normiert wird.
Sammelfaktor: Die Gröÿe Sammelfaktor gibt an, wie viele Photonen während der Simulati-
onsdauer mit einem Objektiv aufgesammelt werden können, normiert mit der Photonenzahl, die
der Emitter in der gleichen Zeitspanne in einem homogenen Medium (Volldiamant) aussenden
würde. Bei dieser physikalischen Gröÿe werden somit sowohl die Anzahl an ausgesendeten Photo-
nen, die wiederum von der Zustandsdichte der konkreten photonischen Umgebung des Emitters
abhängt, als auch die Abstrahlcharakteristik und die damit verbundene Intensitätsverteilung im
Fernfeld berücksichtigt. Der Sammelfaktor kann im Anschluss an die Simulationen berechnet
werden, indem die im Fernfeld in Polarwinkeln φ ≤ α detektierte Energiemenge mit der gesam-
ten abgestrahlten Energiemenge eines in Volldiamant eingebetteten Emitters normiert wird.
Für die Simulation der Diamantmembran wird eine spektrale Auösung der Monitore von 5 nm
im angesprochenen Spektralbereich von 575 nm bis hin zu 800 nm gewählt. Da alle angesproche-
nen Gröÿen Verhältnisse von Photonenzahlen bzw. Energiemengen darstellen, kann die Emission
des Emitters in der Simulation gauÿförmig erfolgen, auch wenn dies nicht der Verteilung der
spektralen Energiedichte eines NV-Zentrums entspricht.
Die zentralen Ergebnisse der Simulationen sind in Abbildung 7.2 dargestellt. Wie bereits ange-
sprochen wurde, können nur die in den Halbraum oberhalb der Diamantmembran abgestrahlten
Photonen potenziell detektiert werden. Von diesen in den oberen Halbraum emittierten und
durch die Ebene S transmittierten Photonen werden für einen in der Membranebene orientier-
ten Dipolemitter wellenlängenabhängig zwischen 65 % und 75 % von einem Objektiv mit einer
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Abbildung 7.2: Simulation der Auskopplung von Licht aus einer Diamantmembran. Die linke
Spalte stellt die Simulationsergebnisse für einen in der Membranebene orientier-
ten Dipolemitter (Ex bzw. Ey) und die rechte Spalte für einen vertikal in z-
Richtung orientierten Dipolemitter (Ez) dar. (a und b) Anteil des in den oberen
Halbraum abgestrahlten Lichts, das von einem vertikal über der Diamantoberä-
che positionierten Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt
werden kann. (c und d) Sammelezienz (schwarz), Sammelfaktor (grün), Anteil
der in den oberen Halbraum (rot) und Anteil der in den unteren Halbraum (blau)
emittierten Photonen. (e und f) Fernfeldverteilungen in Abhängigkeit des Azi-
mutwinkels θ von 0◦ bis 360◦ sowie des Polarwinkels φ von 0◦ bis 90◦, exempla-
risch ausgewertet bei einer Wellenlänge von 637 nm. Die gestrichelte Linie stellt
den zur numerischen Apertur 0,8 gehörenden maximalen Aufsammelwinkel dar.
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numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt (Abbildung 7.2a) und beispielsweise 71 % bei einer
Wellenlänge von 637 nm. Für einen in z-Richtung orientierten Dipolemitter liegt dieser Wert
hingegen lediglich zwischen 35 % und 55 % (Abbildung 7.2b) und beispielsweise bei 41 % für eine
Wellenlänge von 637 nm. Die geringeren Werte für einen senkrecht zur Membranebene orientier-
ten Dipol lassen sich mithilfe der in den Abbildungen 7.2e und 7.2f dargestellten Fernfeldvertei-
lungen erklären. Während bei einem in der xy-Ebene orientierten Dipolemitter der Groÿteil der
Emission in Polarwinkel kleiner als 30◦ abgestrahlt wird und somit vom Objektiv aufgesammelt
werden kann, weist konträr dazu der zugehörige Raumwinkelbereich bei einem in z-Richtung
orientierten Dipolemitter kaum Intensität im Fernfeld auf. Ein groÿer Anteil der Emission kon-
zentriert sich hier auf Polarwinkel gröÿer als 53,13◦, dem maximalen Polarwinkel der Detektion
durch ein Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8.
Wie aufgrund der vorliegenden Spiegelsymmetrie an der xy-Ebene zu erwarten ist, stimmen der
Anteil der Emission in den unteren Halbraum und der Anteil der Emission in den oberen Halb-
raum bei jeder Wellenlänge überein (Abbildung 7.2c und 7.2d). Für einen Dipolemitter in der
Membranebene sind die beiden Werte allerdings deutlich gröÿer als für einen vertikal orientierten
Dipol. Werden exemplarisch erneut Photonen mit einer Wellenlänge von 637 nm betrachtet, so
liegen die Emissionsanteile in den jeweiligen Halbraum für einen in der xy-Ebene orientieren
Dipolemitter bei 16 % versus 2,4 % für einen in z-Richtung orientierten Emitter. Derart abwei-
chende Werte sind hier zu erwarten, da ein vertikal zur Diamantmembran orientierter Dipol einen
gröÿeren Anteil seiner emittierten Photonen unter achen Winkeln abstrahlt, sodass das Licht
durch Totalreexion in der dünnen Diamantmembran geführt wird. Daher können für einen in
z-Richtung orientierten Dipol etwa 95 % der emittierten Photonen die Diamantmembran nicht
verlassen. Ebenso lässt sich auch erklären, dass Sammelezienz und Sammelfaktor mit jeweils
unter 0,5 % für diese Dipolorientierung deutlich kleinere Werte annehmen als für einen in der
xy-Ebene ausgerichteten Dipol mit einer Sammelezienz von beispielsweise 6,3 % für Photonen
der Wellenlänge 637 nm. Darüber hinaus lässt sich insbesondere bei einem in der xy-Ebene orien-
tierten Dipolemitter erkennen, dass Sammelfaktor und Sammelezienz nicht die gleichen Werte
aufweisen. Dies lässt darauf schlieÿen, dass die 230 nm dicke Diamantmembran bereits einen Ein-
uss auf die Emissionsrate des implementierten Dipolemitters hat. Die lokale Zustandsdichte ist
im Vergleich zur Zustandsdichte in einem (idealerweise unendlich ausgedehnten) Volldiamanten
durch die vorliegende photonische Struktur reduziert.
7.2 Abstrahlung von Licht aus Resonatoren in photonischen
Kristallstrukturen
In diesem Abschnitt wird die Untersuchung der Auskopplung von Licht aus Resonatoren in
photonischen Kristallstrukturen dargelegt. Dazu werden neben den Fernfeldverteilungen erneut
die Emissionsanteile in die numerische Apertur, den oberen und unteren Halbraum sowie Sam-
melezienz und Sammelfaktor betrachtet. Zunächst wird auf die Abstrahlung von Licht aus
einem M7-Resonator eingegangen. In diesem Rahmen wird auch der Einuss weiterer Simulati-
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onsparameter auf die Ergebnisse thematisiert. Im Anschluss daran erfolgt die Betrachtung der
Lichtauskopplung aus einem optimierten M3-Resonator sowie einem optimierten M0-Resonator.
In den Simulationen werden die photonischen Kristallstrukturen mit genau der Lochanzahl simu-
liert, die im Herstellungsprozess realisiert werden konnte. Ferner wird die durch den FIB-Prozess
bedingte Kegelform der Löcher mit einem Inklinationswinkel von 4◦ als dominierende Fabri-
kationsabweichung (siehe Kapitel 6) berücksichtigt. Die Kegelform der Luftzylinder ist für die
Untersuchung der Auskopplung von Licht von besonderer Relevanz, da etwa zu erwarten ist, dass
sich aufgrund des dadurch hervorgerufenen Symmetriebruchs die Emissionsanteile in den oberen
und den unteren Halbraum unterscheiden, im Gegensatz etwa zu den für eine unstrukturierte
Diamantmembran gewonnenen Erkenntnissen. Da die hergestellten photonischen Kristallstruk-
turen im Experiment derart orientiert werden können, dass die breitere Önung der Luftkegel
nach oben zeigt, ist für diesen Fall sogar zu erwarten, dass die Emission in den oberen Halbraum
gröÿer ist als die Emission in den unteren Halbraum.
Die Gröÿe der Simulationszelle, die gewählte Auösung und auch die Dicke der PML-Schicht
bleiben im Folgenden im Vergleich zur Simulation der unstrukturierten Diamantmembran unver-
ändert. Die Energiemonitore und die Ebene S behalten ihre in Abbildung 7.1a dargestellte Lage
in der Simulationszelle bei. Zum Aufsammeln der Emission wird wie gewohnt ein vertikal zur
Probenoberäche orientiertes und oberhalb der Diamantmembran positioniertes Objektiv mit ei-
ner numerischen Apertur von 0,8 angenommen. Des Weiteren werden die Simulationen erneut für
die drei orthogonalen Orientierungen eines Dipolemitters in x-Richtung (Ex), in y-Richtung (Ey)
sowie in z-Richtung (Ez) separat durchgeführt. Die Quelle modelliert erneut einen breitbandigen
Emitter im Wellenbereich von 575 nm bis hin zu 800 nm, der kurz zu einer erzwungenen Schwin-
gung angeregt wird und anschlieÿend abklingt. Die Simulationen stoppen, wenn die Energie in
der Simulationszelle auf 10−4 des Anfangswertes abgefallen ist. Der Dipolemitter wird jeweils im
Feldmaximum der Fundamentalmode des jeweiligen Resonators positioniert.
7.2.1 M7-Resonator
Die photonische Kristallstruktur wird mit einer Gitterkonstante von a = 211 nm und einer damit
verbundenen Schichtdicke des Diamantlms von h = 232 nm simuliert. Für diese Parameter liegt
die Fundamentalmode des M7-Resonators mit 200 umgebenden Luftzylindern und einem ange-
nommenen Inklinationswinkel der Lochseitenwände von 4◦ bei einer Wellenlänge von 637 nm und
somit in Resonanz mit der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums.
Simulationsergebnisse
Die Simulationsergebnisse sind in den Abbildungen 7.3 und 7.4 dargestellt. Bei Implementierung
eines Ey-Dipols als Quelle können im simulierten Wellenlängenbereich die beiden gerade Mo-
den e1 und e2 angeregt werden. Die e1-Mode ist die Fundamentalmode des Resonators, deren
Wellenlänge mit der spektralen Position der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums bei 637 nm
übereinstimmt. Die e2-Mode liegt dazu blauverschoben bei 612 nm. Wie in Abbildung 7.3a zu
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Abbildung 7.3: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M7-Resonator. (a-e) Sammelef-
zienz (schwarz), Sammelfaktor (grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot)
und Anteil der in den unteren Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen
Dipol in y-Richtung (a und b) mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in
x-Richtung (c und d) mit einer Vergröÿerung in (d) sowie für einen Dipol in z-
Richtung (e). Der Wellenlängenbereich auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist
jeweils orange hinterlegt. Die Moden sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Be-
zeichnungen versehen. (f) Anteil des durch die Ebene S transmittierten Lichts,
das von einem Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt
werden kann, für einen Dipol in x-Richtung (grau) und y-Richtung (schwarz).
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erkennen ist, sind die Sammelfaktoren der beiden Moden stark erhöht, mit Werten von 260 % für
die e1-Mode und 140 % für die e2-Mode. Gleichzeitig lässt sich bei den Resonanzwellenlängen der
beiden Moden jeweils ein deutlicher Einbruch der Sammelezienz erkennen (Abbildung 7.3b).
Während die erzielte Sammelezienz bei Wellenlängen innerhalb der photonischen Bandlücke im
Allgemeinen etwa 28 % beträgt, bricht der Betrag dieser Gröÿe bei der Resonanzwellenlänge der
e2-Mode auf 7,8 % und bei der Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode sogar auf 3,9 % ein.
Folglich können von den bei diesen Wellenlängen von einem Emitter ausgesendeten Photonen nur
sehr wenige durch das oberhalb der Diamantmembran positionierte Objektiv aufgesammelt wer-
den. Der in diesen Spektralbereichen dennoch erzielte hohe Sammelfaktor lässt sich in Einklang
mit der reduzierten Sammelezienz durch eine massive Erhöhung der lokalen Zustandsdichte bei
den Resonanzwellenlängen der beiden geraden Moden erklären.
Bei Implementierung eines Ex-Dipols können im simulierten Wellenlängenbereich die ungeraden
Moden o1 bei 596 nm sowie o2 bei 592 nm angeregt werden (Abbildung 7.3c). Bei der Resonan-
zwellenlänge der o1-Mode liegt ebenfalls ein Einbruch der Sammelezienz auf hier 11 % vor,
wohingegen die Sammelezienz bei Wellenlängen innerhalb der photonischen Bandlücke sonst
etwa 27 % beträgt (Abbildung 7.3d). Da die reduzierte Sammelezienz der o1-Mode jedoch im-
mer noch etwa dreimal so groÿ ist als die der e1-Mode, kann trotz eines geringeren Gütefaktors
und einer damit verbunden geringeren lokalen Zustandsdichte ein höherer Sammelfaktor bei der
jeweiligen Resonanzwellenlänge von 600 % für die o1-Mode versus 260 % für die e1-Mode er-
zielt werden. Diese Simulationsergebnisse erklären somit auch die zuvor bereits jahrelang im
Experiment gemachte Beobachtung, dass bei einem M7-Resonator die ungeraden Moden inten-
sitätsstärker im Spektrum hervortreten als die geraden Moden. Es bleibt anzumerken, dass ein
derartiger Einbruch der Sammelezienz für die o2-Mode nicht vorliegt.
Um die Frage nach der Ursache dieser nur bei bestimmten Moden beobachteten Einbrüche in
der Sammelezienz zu klären, muss die Emission in die Halbräume sowie die Intensitätsvertei-
lung im Fernfeld genauer betrachtet werden. Die Emission in den oberen Halbraum zeigt für
die betroenen Moden e1, e2 und o1 jeweils einen deutlichen Einbruch bei der zugehörigen Re-
sonanzwellenlänge. Von den emittierten Photonen gelangt folglich bei diesen Wellenlängen ein
geringerer Anteil in den oberen Halbraum, für die e1-Mode beispielsweise 16 % statt den sonst
innerhalb der photonischen Bandlücke erzielten 43 %. Der geringere Emissionsanteil in den obe-
ren Halbraum kann die Minima in der Sammelezienz jedoch nicht vollständig erklären. Wird
hingegen zusätzlich der Anteil an durch die oberhalb der Diamantmembran positionierte Ebene
S transmittierten Photonen, die von einem Objektiv im Fernfeld aufgesammelt werden können
berücksichtigt (Abbildung 7.3f), so sind auch hier deutliche Einbrüche bei den Resonanzwel-
lenlängen der betroenen Moden zu erkennen. Diese Minima lassen sich wiederum anhand von
Fernfeldbildern erklären. In Abbildung 7.4 sind exemplarisch die Intensitätsverteilungen im Fern-
feld ausgewertet bei den Resonanzwellenlängen der beiden ungeraden Moden veranschaulicht.
Während bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode fast die gesamte Emission in Polarwinkel
φ ≤ α = 51,13◦ im Fernfeld erfolgt, weist die Intensitätsverteilung bei der Resonanzwellenlänge
der o1-Mode zusätzlich signikante Anteile in Fernfeldbereichen mit gröÿeren Polarwinkeln auf.
Folglich zeigt die Transmissionskurve in die numerische Apertur bei der Resonanzwellenlänge der
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Abbildung 7.4: Fernfeldverteilungen der o1-Mode sowie der o2-Mode eines M7-Resonators in
Abhängigkeit des Azimutwinkels θ von 0◦ bis 360◦ sowie des Polarwinkels φ von 0◦
bis 90◦. Die Intensitätsverteilungen wurden für die jeweilige Resonanzwellenlänge
bei 621,4 nm für die o1-Mode und 617,4 nm für die o2-Mode ausgewertet. Da die
Auswertungen auf Basis der selben Simulation erfolgten, können die angegebenen
Intensitäten miteinander verglichen werden. Die gestrichelte Linie stellt den zur
numerischen Apertur 0,8 gehörenden maximalen Aufsammelwinkel dar.
o1-Mode geringere Werte als beispielsweise bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode.
Insgesamt lässt sich die geringere Sammelezienz bei den Resonanzwellenlängen der e1, e2 und
o1-Mode folglich mit einer veränderten Abstrahlcharakteristik erklären. Es gelangen weniger Pho-
tonen in den oberen Halbraum und davon wird zusätzlich auch noch ein geringerer Anteil in für
die Detektion mit einem Objektiv geeignete Polarwinkel φ ≤ α = 51,13◦ im Fernfeld emittiert.
Bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode liegt hingegen sowohl in der Kurve der Emission in
den oberen Halbraum als auch in der Kurve der Transmission in die numerische Apertur des
Objektivs kein derartiger Einbruch vor. Die Sammelezienz nimmt bei dieser Wellenlänge ganz
im Gegenteil sogar überdurchschnittlich hohe Werte von über 40 % an. Dieser Wert wird von
keiner anderen in dieser Arbeit betrachteten Resonatormode erreicht.
Anhand der Simulationsergebnisse lässt sich ferner die zuvor aufgestellte Hypothese bestätigen,
dass aufgrund der Kegelform der Löcher und dem damit verbundenen Symmetriebruch die An-
teile der Emission in den oberen Halbraum und den unteren Halbraum nicht mehr bei jeder
Emissionswellenlänge übereinstimmen. Da die photonische Kristallstruktur in der Simulation so
orientiert wurde, dass die breitere Önung der Löcher zum Objektiv hin zeigt, ist darüber hinaus
der Emissionsanteil in den oberen Halbraum wie vermutet für alle drei Dipolorientierungen im
Allgemeinen gröÿer als der Emissionsanteil in den unteren Halbraum.
Wird die Summe der Emissionsanteile in die beiden Halbräume betrachtet, so lässt sich erkennen,
dass für einen in der xy-Ebene orientierten Dipolemitter ein hoher Anteil von etwa 80 − 90 %
der Photonen aus der simulierten Nanostruktur in die Halbräume abgestrahlt wird (Abbildungen
7.3b und 7.3d). Die Abweichung von einem optimalen Anteil von 100 % lässt sich durch die Ke-
gelform der Löcher sowie durch die begrenzte Anzahl an hier implementierten und im späteren
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FIB-Prozess herstellbaren Löchern erklären. Wird hingegen die e1-Mode betrachtet, so werden
bei deren Resonanzellenlänge trotz photonischer Bandlücke lediglich 25 % der Photonen aus der
Diamantmembran ausgekoppelt. Diese auf den ersten Blick unerwartete Erkenntnis lässt sich
jedoch erklären, wenn beachtet wird, dass aufgrund der endlichen Schichtdicke statt reiner TE
und TM-Moden lediglich TE-ähnliche und TM-ähnliche Moden vorliegen (siehe Kapitel 4). Spe-
ziell bei der Resonanzfrequenz der e1-Mode liegt in der Bandstruktur am Rand der Brillouinzone
zusätzlich eine TM-ähnliche Mode vor. Die Gruppengeschwindigkeit einer TM-ähnlichen Mode
ist an der Bandkante klein [258], daher kann diese TM-ähnliche Mode hier lange an die im Reso-
nator lokalisierte TE-ähnliche e1-Mode koppeln. Da für TM-ähnliche Moden in der umgesetzten
photonischen Kristallstruktur keine Bandlücke vorliegt, können in die e1-Mode emittierte Photo-
nen aufgrund dieser Kopplung trotz periodischer Lochstruktur in der Diamantmembran geführt
werden. Der Emissionsanteil in die beiden Halbräume bricht folglich lokal ein. Die von einem
Ez-Dipol emittierten Photonen können hingegen prinzipiell nur an die TM-ähnlichen Moden
koppeln, für die bei der verwendeten hexagonalen Anordnung von Luftzylindern in Diamant
keine Bandlücke vorliegt. Daher werden diese Photonen zu einem groÿen Anteil in der Diamant-
membran geführt und nicht in die Halbräume abgestrahlt (Abbildung 7.3e).
Transfer der Ergebnisse auf Strukturen mit einer anderen Gitterkonstante
Aufgrund der Skalierungsinvarianz der Maxwellgleichungen können die Simulationsergebnisse
rein durch analytische Umrechnung auch auf photonische Strukturen mit einer anderen Gitter-
konstante a übertragen werden. Wird bei einem M7-Resonator statt der bisherigen Gitterkon-
stante von a = 211 nm beispielsweise eine Gitterkonstante von a = 226 nm angenommen, so liegt
die o1-Mode statt der Fundamentalmode spektral bei der Wellenlänge der Nullphononenlinie des
NV-Zentrums von 637 nm. Die e1-Mode würde bei Wahl dieser Gitterkonstanten eine rotver-
schobene Resonanzwellenlänge von 680 nm aufweisen. Wird eine noch gröÿere Gitterkonstante
von a = 244 nm gewählt, so würde die Fundamentalmode des M7-Resonators der resultieren-
den photonischen Struktur bei einer Resonanzwellenlänge von 738 nm liegen. Dies entspricht der
spektralen Position der Nullphononenlinie eines typischen SiV-Zentrums [120].
Neben den spektralen Positionen der Moden können ferner auch Kenngröÿen der Auskopplung
wie etwa die Sammelezienz oder auch der Sammelfaktor mithilfe der veränderten Gitterkon-
stante in den jeweiligen neuen Wellenlängenbereich umgerechnet werden. Wichtig ist zu betonen,
dass durch die Umrechnung unter Ausnutzung der Skalierungsinvarianz der Maxwellgleichungen
die quantitativen Auskopplungswerte unverändert bleiben. Weist beispielsweise die Sammele-
zienz der Fundamentalmode des M7-Resonators in der simulierten Nanostruktur ein Minimum
von 3,9 % auf, so bleibt dieser Wert gleich, selbst wenn die zuvor simulierte photonische Kris-
tallstruktur durch Variation der Gitterkonstante a umskaliert wird und die Resonanzwellenlänge
der e1-Mode sich dadurch von 637 nm (NV-ZPL) zu beispielsweise 738 nm (SiV-ZPL) verschiebt.
Transfer der Ergebnisse auf andere Dipolorientierungen
Bei den im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben bildet die (001)-Ebene im Diamantgitter
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die Oberäche der Diamantmembranen. Ist ein NV-Zentrum vorhanden, so sind Stickstoatom
und Fehlstelle entlang einer der 〈111〉-Achsen ausgerichtet und die beiden NV-Dipole senkrecht
zu dieser Achse in der (111)-Ebene orientiert. Die konkrete Ausrichtung der Dipole in dieser Ebe-
ne ist aufgrund von vorliegenden Verspannungen für jedes Farbzentrum individuell, ebenso wie
die relativen Dipolstärken (siehe Kapitel 2). Ist die Orientierung der NV-Dipole und ihre relative
Stärke zueinander bekannt und zusätzlich die Ausrichtung der Resonatorachse relativ zu den
beiden Dipolen bestimmt worden, so können aus den zuvor ermittelten Werten für die Auskopp-
lungsgröÿen auch die entsprechenden Werte für ein derart in einem M7-Resonator orientiertes
NV-Zentrum ohne erneute Simulation rein analytisch berechnet werden. Wie in Kapitel 8 gezeigt
werden wird, liegen die im Rahmen dieser Arbeit in Resonatoren implantierte NV-Zentren jedoch
in Form von Ensembles vor. Um die Auskopplungsgröÿen eines derartigen Ensembles abzuschät-
zen, wird im Folgenden über alle möglichen Orientierungen der NV-Dipole in der (111)-Ebene
sowie über alle möglichen 〈111〉-Achsen relativ zur Resonatorachse gemittelt.
Die konkrete geometrische Ausrichtung eines Dipols relativ zur photonischen Struktur beeinusst
die Auskopplungsgröÿen wie etwa die Emissionsanteile in die beiden Halbräume zum einen di-
rekt. So wird etwa, wie anhand der Simulationsergebnisse zu erkennen ist, bei Ausrichtung eines
Dipols in z-Richtung der gröÿte Anteil der emittierten Photonen in der Diamantmembran ge-
führt, wohingegen bei einem in der xy-Ebene orientieren Dipol der gröÿte Anteil der Photonen in
die beiden Halbräume abgestrahlt wird. Des Weiteren beeinusst die Dipolausrichtung die Aus-
kopplungsgröÿen aber auch indirekt. Angenommen ein Dipol sei in einem M7-Resonator nicht
perfekt entlang der Resonatorachse in y-Richtung ausgerichtet. Dann erfährt dieser Dipolemitter
bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode dennoch eine Erhöhung der spontanen Emissionsrate,
der Purcell-Faktor ist im Vergleich zu einer optimalen Dipolorientierung zum Modenfeld jedoch
verringert, da gemäÿ Gleichung (3.45) nur die Projektion des lokalen elektrischen Feldes auf die
Dipolrichtung von Relevanz ist. Entscheidend ist jedoch, dass die aufgrund des Purcell-Eekts zu-
sätzlich emittierten Photonen nicht alleine durch die geometrische Dipolorientierung determiniert
abgestrahlt, sondern zunächst an die entsprechende Mode koppeln. Die Abstrahlcharakteristik
dieser Photonen wird somit rein durch die Abstrahlcharakteristik der Mode bestimmt. Der Ein-
uss des Purcell-Eekts muss daher im Folgenden bei der Umrechnung der Auskopplungsgröÿen
auf eine neue Dipolorientierung mit berücksichtigt werden.
Aus den simulierten wellenlängenabhängigen Werten für Sammelezienz und Sammelfaktor kön-
nen unmittelbar die jeweiligen Purcell-Faktoren Fi mit i ∈ {x, y, z} bei Anregung mit einem in
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mit der spontanen Emissionsrate γ eines Dipolemitters im freien Raum. ∆γi entspricht der
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Abbildung 7.5: Untersuchung der Auskopplung von Licht aus einem M7-Resonator für ein En-
semble von NV-Zentren in einer (001)-Diamantprobe. (a und b) Sammelezienz
(schwarz), Sammelfaktor (grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot) und
Anteil der in den unteren Halbraum (blau) emittierten Photonen. Die Auskopp-
lungsgröÿen wurden auf Basis der zuvor bestimmten Werte für einen rein in x,
y bzw. z-Richtung orientierten elektrischen Dipolemitter unter Berücksichtigung
der vorliegenden mittleren Dipolorientierung sowie der durch die photonische
Struktur bedingten Änderung der spontanen Emissionsrate berechnet.
jeweiligen Änderung der spontanen Emissionsrate durch die veränderte lokale Zustandsdichte.
Die resultierenden Emissionsraten γi ergeben sich folglich zu γi = ∆γi + γ.
Für eine Diamantmembran mit (001)-Oberäche schlieÿt die 〈111〉-Achse mit der xy-Ebene einen
Winkel von 35,3◦ ein. Somit ergeben ich aufgrund elementargeometrischer Überlegungen die
Projektionen einer in der (111)-Ebene orientierten Gröÿe auf die x-Achse bzw. y-Achse im Mittel
zu je 24,0 % des Wertes und die Projektion auf die z-Achse im Mittel zu 52,0 % des Wertes.
Mithilfe dieser geometrischen Überlegungen sowie den Gleichungen (3.45), (7.20) und (7.21)
können die spontanen Emissionsraten γ̃i der Projektionen des gemittelten NV-Dipols auf die x,
y bzw. z-Achse wie folgt berechnet werden:




mit ki = 0,24 für i ∈ {x, y} und ki = 0,52 für i ∈ {z}. Der prozentuale Emissionsanteil, der
die Projektion des gemittelten NV-Dipols auf die x, y oder z-Achse jeweils hervorruft, kann im
Anschluss durch Normierung mit der Summe der spontanen Emissionsraten γ̃i ermittelt werden.
Um schlieÿlich beispielsweise die Sammelezienz bei der angenommen gemittelten Dipolorien-
tierung eines NV-Zentrums zu erhalten, müssen die zuvor mithilfe der Simulationen ermittelten
Sammelezienzen für einen in x, y und z-Richtung orientierten Dipolemitter mit dem Emissi-
onsanteil der jeweiligen Dipolprojektion gewichtet und aufsummiert werden. Der resultierende
Sammelfaktor kann anschlieÿend aus der neuen Sammelezienz und dem resultierenden Purcell-
Faktor F = 0,24 · Fx + 0,24 · Fy + 0,52 · Fz analog zu Gleichung (7.20) errechnet werden.
In Abbildung 7.5 sind die errechneten Werte für ein NV-Ensemble in einem M7-Resonator in ei-
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ner (001)-Diamantprobe dargestellt. Bei der vorliegenden Dipolorientierung werden erwartungs-
gemäÿ sowohl die geraden Moden e1 und e2 als auch die ungeraden Moden o1 und o2 angeregt
(Abbildung 7.5a). Die Emissionsanteile in die beiden Halbräume sowie die Sammelezienz sind
bei dieser konkreten Dipolorientierung im Allgemeinen kleiner als für einen rein in x oder y-
Richtung, aber immer noch gröÿer als für einen rein in z-Richtung orientierten Dipolemitter
(Abbildung 7.5b). Des Weiteren ist zu erkennen, dass bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode
weiterhin ein deutlicher Einbruch der Sammelezienz vorliegt. Die Sammelezienz weist da-
bei mit einem Minimum von 4,0 % einen im Vergleich zu dem bei Anregung mit einem rein in
y-Richtung orientierten Dipolemitter zuvor ermittelten Minimum von 3,9 % lediglich leicht ver-
gröÿerten Wert auf. Die Einbrüche bei den Resonanzwellenlängen der e2-Mode und der o1-Mode
sind hingegen im Vergleich zur Sammelezienz bei umliegenden Wellenlängen bei der vorliegen-
den Dipolorientierung kaum noch von Relevanz. Bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode weist
die Sammelezienz für ein modelliertes NV-Ensemble in einer (001)-Diamantmembran weiterhin
einen hohen Wert von 33 % auf, der hier sogar das globale Maximum darstellt.
Abschlieÿend ist noch anzumerken, dass aufgrund der durch die konkrete Dipolorientierung ver-
minderten Purcell-Faktoren die zu den Moden gehörenden Sammelfaktoren niedriger sind als für
einen zuvor simulierten rein in x oder y-Richtung orientierten Dipolemitter (Abbildung 7.5a).
Folglich kann beispielsweise bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode auch bei der vorliegen-
den Dipolorientierung ein groÿer Anteil von hier 33 % der emittierten Photonen aufgesammelt
werden, die Anzahl der insgesamt bei dieser Wellenlänge aufgesammelten Photonen ist jedoch
geringer als für einen rein in x-Richtung orientierten Dipolemitter.
Einuss weiterer Simulationsparameter
Um zuverlässige Simulationsergebnisse hinsichtlich der Auskopplung von Licht aus einer photo-
nischen Struktur zu erhalten, ist es zunächst unerlässlich, eine PML-Schicht zu implementieren,
die Reexionen an den Rändern der Simulationszelle vollständig unterbindet. An den Rändern
der Zelle reektierte Energie würde erneut die Energiemonitore durchströmen und somit die Er-
gebnisse verfälschen. In Lumerical stehen mehrere PML-Arten zur Verfügung. Für den in den
durchgeführten Simulationen gewählten Typus (stretched coordinate pml) wurden exemplarisch
für die Fundamentalmode des M7-Resonators die fünf verschiedenen Auskopplungsgröÿen sowie
Purcell-Faktor und Resonanzwellenlänge in Abhängigkeit der Dicke der absorbierenden Schicht
bestimmt. Dabei zeigt sich, dass bei Implementierung von mindestens 16 PML-Schichten keine
Veränderung der jeweiligen Gröÿen mehr auftritt. Die in den Simulationen gewählte Anzahl von
32 PML-Schichten ist folglich als vollkommen hinreichend anzusehen.
Ferner kann auch die numerische Auösung Auswirkungen auf die in den Simulationen ermittel-
ten Werte haben. Wie in Abschnitt 4.3.2 dargelegt wurde, wird zur Simulation der photonischen
Kristallstruktur ein Yee-Gitter verwendet. Die Simulationszelle wird in kleine, identisch groÿe Be-
reiche diskretisiert, die wiederum aus mehreren Simulationspixeln bestehen. In Lumerical wird
die Auösung in Anzahl an Simulationspixeln pro Wellenlänge angegeben. Je gröÿer diese Anzahl
ist, desto zuverlässiger sind die ausgegebenen Werte, allerdings steigt auch der Rechenaufwand
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Abbildung 7.6: Untersuchung des Einusses der numerischen Auösung exemplarisch für die e1-
Mode des M7-Resonators. (a) Abhängigkeit der Sammelezienz (schwarz), An-
teil der Emission in den oberen Halbraum (rot) und Anteil der Emission in den
unteren Halbraum (blau), (b) Abhängigkeit des Sammelfaktors (grün) und (c)
Abhängigkeit des Purcell-Faktors (schwarz) und Wellenlänge der e1-Mode (oran-
ge) von der numerischen Auösung in Simulationspixeln pro Wellenlänge.
mit zunehmender Auösung bei den hier vorliegenden dreidimensionalen Simulationen in der
dritten Potenz an. Das Ziel ist, durch Wahl einer geeigneten Auösung zuverlässige Simulations-
ergebnisse bei einer akzeptablen Simulationsdauer zu erzielen.
Wie in Abbildung 7.6a exemplarisch für die e1-Mode dargestellt ist, ändern sich die Sammelef-
zienz sowie die Emissionsanteile in die beiden Halbräume kaum in Abhängigkeit der Auösung
und bleiben ab etwa 16 Pixeln pro Wellenlänge nahezu konstant. Der Sammelfaktor zeigt bei
niedrigen Auösungen stärkere Schwankungen, ab 22 Pixeln pro Wellenlänge ändert sich jedoch
auch der Betrag dieser Gröÿe kaum noch (Abbildung 7.6b). Die numerische Auösung hat fer-
ner einen Einuss auf Wellenlänge und Purcell-Faktor der Moden. Der Purcell-Faktor schwankt
beispielsweise für die e1-Mode bei geringen Auösungen stark zwischen F = 55 und F = 90
und pendelt sich ab einer Auösung von 22 Simulationspixeln pro Wellenlänge um einen Wert
von F = 75 ein. Die Resonanzwellenlänge fällt zunächst mit zunehmender Auösung ab und
erreicht ab einer Auösung von 14 Pixeln pro Wellenlänge einen nahezu konstanten Wert (Ab-
bildung 7.6c). Aus den durchgeführten Untersuchungen lässt sich schlussfolgern, dass die in den
Simulationen gewählte Auösung von 22 Pixeln pro Wellenlänge erforderlich ist, um zuverlässige
Simulationsergebnisse zu erhalten. Eine höhere Auösung wäre selbsterklärend noch besser, al-
lerdings beträgt die Dauer einer Simulation auf einem leistungsstarken Computer so bereits 24 h
und würde bei der maximalen von Lumerical unterstützen Auösung etwa 96 h betragen.
7.2.2 M3-Resonator
Die photonische Kristallstruktur wird ebenfalls mit einer Gitterkonstante von a = 211 nm und
einer damit verbundenen Schichtdicke des Diamantlms von h = 232 nm simuliert. Für diese Pa-
rameter liegt auch die Fundamentalmode des M3-Resonators mit 202 umgebenden Luftzylindern
und einem angenommenen Inklinationswinkel der Lochseitenwände von 4◦ bei einer Wellenlänge
von 637 nm und somit in Resonanz mit der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums.
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Simulationsergebnisse
Die Simulationsergebnisse sind in Abbildung 7.7 dargestellt. Bei Implementierung eines Ey-Dipols
als Quelle können die beiden gerade Moden e1 und e2 angeregt werden. Die e1-Mode ist die Fun-
damentalmode des Resonators, deren Wellenlänge mit der spektralen Lage der Nullphononenlinie
eines NV-Zentrums bei 637 nm übereinstimmt. Die e2-Mode liegt mit einer Resonanzwellenlän-
ge von 574,5 nm auÿerhalb des untersuchten Wellenlängenbereichs, in Abbildung 7.7a lässt sich
die Existenz der e2-Mode jedoch bereits anhand des Verlaufs des Sammelfaktors gegen 575 nm
erkennen. Diese Mode wird im Folgenden aufgrund der spektralen Randlage nicht weiter be-
trachtet. Die Sammelezienz weist auch bei diesem Resonatortyp bei der Resonanzwellenlänge
der e1-Mode ein Minimum von hier 3,8 % auf, wohingegen bei anderen Wellenlängen innerhalb
der photonischen Bandlücke Werte um 26 % erzielt werden (Abbildung 7.7b). Der dennoch hohe
Sammelfaktor von 350 % bei der Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode lässt in Einklang
mit der Reduktion der Sammelezienz erneut auf eine erhöhte lokale Zustandsdichte schlieÿen,
wie bereits zuvor für die e1-Mode des M7-Resonators ausführlich erläutert wurde.
Bei Implementierung eines Ex-Dipols können im simulierten Wellenlängenbereich zwei ungera-
de Moden angeregt werden, die o1-Mode bei 606 nm und die o2-Mode bei 597 nm (Abbildung
7.3c). Die Sammelezienz bricht für die o1-Mode von Werten um 23 % innerhalb der photoni-
schen Bandlücke auf einen Wert von 3,2 % ein (Abbildung 7.3d). Neben diesem Minimum weist
die Sammelezienz aber auch blauverschoben zur o1-Mode einen Wellenlängenbereich mit über-
durchschnittlich hohen Sammelezienzen von bis zu 36 % auf. Die bei einer Resonanzwellenlänge
von 597 nm positionierte o2-Mode protiert hiervon mit einer hohen Sammelezienz von 32 %.
Eine ähnliche Beobachtung wurde zuvor bereits für die o2-Mode des M7-Resonators gemacht,
die ebenfalls eine überdurchschnittlich hohe Sammelezienz aufweist. Der Sammelfaktor der
o2-Mode des M3-Resonators ist sogar aufgrund der guten Abstrahlcharakteristik trotz eines ge-
ringeren Gütefaktors und der damit verbundenen geringeren Zustandsdichte mit einem Betrag
von 750 % höher als die Sammelfaktoren von o1-Mode und e1-Mode. Die o2-Mode sollte folglich
in spektroskopischen Analysen unter den angesprochenen Resonatormoden die gröÿte Intensität
aufweisen, wie experimentell für M3-Resonatoren hinreichend bestätigt werden konnte.
Wie bereits zuvor für den M7-Resonator ausführlich dargelegt wurde, können die Einbrüche der
Sammelezienz bei den Resonanzwellenlängen der betroenen Moden auch bei diesem Reso-
natortyp durch eine veränderte Abstrahlcharakteristik erklärt werden. Der Anteil der in den
oberen Halbraum emittierten Photonen nimmt bei den Resonanzwellenlängen der e1-Mode und
der o1-Mode jeweils ab (Abbildung 7.7b und 7.7d). Darüber hinaus wird von diesen in den
oberen Halbraum emittierten Photonen bei den betroenen Moden ein geringerer Anteil in die
numerische Apertur des Objektivs emittiert (Abbildung 7.7f). Bei der Resonanzwellenlänge der
o2-Mode hingegen liegt der Anteil der in den oberen Halbraum emittierten Photonen bei über
45 %, ferner werden etwa 75 % dieser Photonen im Fernfeld in Polarwinkel φ ≤ α = 51,13◦
emittiert und können somit von einem Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufge-
fangen werden. Die Folge ist eine hohe Sammelezienz bei der Resonanzwellenlänge der o2-Mode.
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Abbildung 7.7: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M3-Resonator. (a-e) Sammelef-
zienz (schwarz), Sammelfaktor (grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot)
und Anteil der in den unteren Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen
Dipol in y-Richtung (a und b) mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in
x-Richtung (c und d) mit einer Vergröÿerung in (d) sowie für einen Dipol in z-
Richtung (e). Der Wellenlängenbereich auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist
jeweils orange hinterlegt. Die Moden sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Be-
zeichnungen versehen. (f) Anteil des durch die Ebene S transmittierten Lichts,
das von einem Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt
werden kann, für einen Dipol in x-Richtung (grau) und y-Richtung (schwarz).
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7.2.3 M0-Resonator
Die photonische Kristallstruktur wird mit einer Gitterkonstante von a = 237 nm und einer damit
verbundenen Schichtdicke des Diamantlms von h = 228 nm simuliert. Für diese Parameter liegt
die Fundamentalmode des M0-Resonators mit 200 umgebenden Luftzylindern und einem ange-
nommenen Inklinationswinkel der Lochseitenwände von 4◦ bei einer Wellenlänge von 637 nm und
somit in Resonanz mit der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums.
Simulationsergebnisse
Die Simulationsergebnisse sind in Abbildung 7.8 dargestellt. Dieser Resonatortyp weist wie be-
reits in Kapitel 4 angesprochen nur eine einzige Mode auf, die bei Implementierung eines Ey-
Dipols angeregt werden kann. Die Sammelezienz nimmt bei der Resonanzwellenlänge der Fun-
damentalmode erneut ein lokales Minimum von hier 3,4 % an, wohingegen bei anderen Wellen-
längen Werte um 25 % innerhalb der photonischen Bandlücke erzielt werden (Abbildung 7.8b).
Der Sammelfaktor steigt für die spektrale Position der e1-Mode auf einen Wert von 920 % an
(Abbildung 7.8a). Dieser trotz stärkstem Einbruch in der Sammelezienz erzielte höchste Sam-
melfaktor unter den Moden aller betrachteter Resonatortypen lässt erneut auf eine stark erhöhte
lokale Zustandsdichte bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode schlieÿen.
Das bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode auftretende Minimum der Sammelezienz kann
auch bei diesem Resonatortyp durch eine veränderte Abstrahlcharakteristik erklärt werden. Der
Anteil der in den oberen Halbraum emittierten Photonen nimmt bei der Resonanzwellenlänge
der e1-Mode stark ab auf Werte unter 12 % (Abbildung 7.7b). Darüber hinaus wird von diesen in
den oberen Halbraum emittierten Photonen ein im Vergleich zu anderen Wellenlängen geringerer
Anteil in die numerische Apertur des Objektivs emittiert, wie bereits zuvor für die Fundamen-
talmoden der beiden anderen Resonatortypen zu beobachten war.
Speziell bei diesem Resonatortyp lässt sich die gegenüber einer symmetrischen Nanostruktur ver-
änderte Abstrahlcharakteristik in die beiden Halbräume deutlich erkennen. Auch bei einem M3
oder M7-Resonator werden im Mittel mehr Photonen in den oberen Halbraum als in den unte-
ren Halbraum abgestrahlt, die Dierenz der beiden Emissionsanteile ist bei einem M0-Resonator
jedoch deutlich gröÿer (Abbildung 7.8b und 7.8d). Die Kegelform der in dem Diamantlm herge-
stellten Löcher und der dadurch hervorgerufene Symmetriebruch führt bei diesem Resonatortyp
sogar dazu, dass für einen groÿen Wellenlängenbereich innerhalb der photonischen Bandlücke
mehr als 50 % der insgesamt emittierten Photonen in den oberen Halbraum abgestrahlt werden.
Darüber hinaus lässt sich bei dem simulierten M0-Resonator ebenfalls die Wirkung der Bandlücke
für TE-Moden bei Betrachtung der Summe der Anteile der Emission in die beiden Halbräume
erkennen. Sowohl bei Anregung mit einem Ex-Dipol als auch bei Anregung mit einem Ey-Dipol
werden über weite Wellenlängenbereiche hinweg 95 % der Photonen aus der Diamantmembran
heraus in einen der beiden Halbräume abgestrahlt und nur 5 % der Photonen trotz des periodi-
schen Lochgitters in der Diamantmembran geführt.
Es sei erneut angemerkt, dass bei Anregung mit einem Ez-Dipol für die emittierten Photonen
keine photonische Bandlücke bei der vorliegenden hexagonalen Anordnung aus Luftzylindern in
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Abbildung 7.8: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M0-Resonator. (a-d) Sammelef-
zienz (schwarz), Sammelfaktor (grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot)
und Anteil der in den unteren Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen
Dipol in y-Richtung (a und b) mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in
z-Richtung (c) sowie für einen Dipol in x-Richtung (d). Der Wellenlängenbereich
auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist jeweils orange hinterlegt. Die Moden
sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Bezeichnungen versehen.
Diamant existiert und daher bei Anregung mit einem in z-Richtung orientierten elektrischen
Dipol ein Groÿteil der Emission durch Kopplung an TM-Moden innerhalb der Diamantmembran
geführt und somit nicht abgestrahlt wird (Abbildung 7.8c).
7.3 Optimierung der Abstrahlung von Licht aus photonischen
Strukturen
Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen können optische Felder in kleinen Volumina V
bei hohen Gütefaktoren Q einschlieÿen. Die damit verbundenen hohen Feldstärken am Ort des
Emitters führen zu einer erhöhten Emissionsrate, die sich in einem hohen Purcell-Faktor quan-
tiziert. Da sich die Modenvolumina kaum unterscheiden, sind vor allem die Resonatormoden
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mit einem hohen Gütefaktor für die potenzielle Kopplung eines Emitters an den Resonator von
Interesse. Den höchsten Gütefaktor weist bei den untersuchten Resonatortypen die jeweilige
Fundamentalmode auf, bei deren Resonanzwellenlänge die Sammelezienz ausgerechnet ihr glo-
bales Minimum mit Werten zwischen 3,4 % bis hin zu 3,9 % annimmt. Ziel ist es daher, durch
Anwenden geeigneter Methoden die Sammelezienz bei der Resonanzwellenlänge der jeweiligen
Fundamentalmode für die drei betrachteten Resonatortypen zu verbessern.
In den vergangenen Jahren wurden zahlreiche Methoden entwickelt, um die Abstrahlcharakte-
ristik eines an eine Resonatormode gekoppelten Emitters derart zu optimieren, dass die resul-
tierende Sammelezienz bei Verwendung eines vertikal über der photonischen Kristallstruktur
positionierten Objektivs verbessert werden kann. Eine konkrete Möglichkeit ist, die Fernfeld-
verteilung bei der Resonanzwellenlänge einer Mode durch Verschieben einzelner den Resonator
umgebender Löcher oder durch Variation der Lochradien derart zu verändern, dass die Intensi-
tätsanteile in groÿe Polarwinkel im Fernfeld minimiert werden [259,260]. So konnte beispielsweise
durch Optimierung von 18 einen M3-Resonator in Galliumarsenid umgebenden Luftzylindern ei-
ne Steigerung der Sammelezienz um einen Faktor 4,5 erzielt werden. Der Gütefaktor der Mode
reduzierte sich durch die Optimierung der Löcher moderat von 11 000 auf 8500 [260].
Eine im Gegensatz dazu systematische Methode zur Verbesserung der Sammelezienz ist das
Prinzip der Bandfaltung [261265]. Die Intensitätsverteilung des Modenfeldes eines Resonators
in einer zweidimensionalen photonischen Kristallstruktur hat im reziproken Raum Maxima an
den Rändern der ersten Brillouinzone, konzentriert um die vier M -Punkte (siehe Kapitel 4).
Die im Fernfeld detektierte Abstrahlung wird hauptsächlich durch die Ausläufer dieser Maxi-
ma hervorgerufen, die bis in den Lichtkegel hinein reichen. Das Fernfeld weist folglich eine sehr
breite Intensitätsverteilung auf. Um die Emissionsanteile in groÿe Polarwinkel im Fernfeld zu
minimieren, wird ein Übergitter mit einer gegenüber dem ursprünglichen Gitter verdoppelten
Gitterkonstante von 2 a etwa durch periodische Variation der Radien der den Resonator umge-
benden Luftzylinder hervorgerufen. Dadurch wird die reziproke Feldverteilung im Fourierraum
gefaltet, Repliken der Intensitätsmaxima erscheinen genau in der Mitte der Brillouinzone. Die
Emission ins Fernfeld erfolgt somit hauptsächlich in vertikaler Richtung und damit verbunden in
kleine Polarwinkel. Die Sammelezienz bei Detektion durch ein vertikal über der Nanostruktur
positioniertes Objektiv steigt folglich an.
Aufgrund der erläuterten Auswirkungen auf die Feldverteilung der Moden ist das Prinzip der
Bandfaltung jedoch nicht mit dem Prinzip des gentle connement vereinbar. Bei dem in Kapitel
4 für die Optimierung der Gütefaktoren eingesetzten Prinzip wird durch Variation der Lochpa-
rameter das Fernfeld derart optimiert, dass die Intensitätsanteile innerhalb des Lichtkegels und
folglich auch die vertikal abgestrahlten Anteile minimiert werden, statt wie beim Prinzip der
Bandfaltung maximiert zu werden. Eine Verbesserung der Sammelezienz durch ein Übergitter
bringt folglich stets eine Reduktion des Gütefaktors der Resonatormoden mit sich.
Neben einfachen Übergittern [263,265] wurden in den vergangenen Jahren auch doppelte Über-
gitter [261, 262] realisiert. So konnte beispielsweise in einem Siliziumlm durch ein doppeltes
Übergitter für eine Mode eines simulierten M1-Resonators eine Steigerung der Sammelezienz
um eine Faktor von drei bis vier erzielt werden [262]. Für einen simulierten M3-Resonator in Si-
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lizium wurde für die Fundamentalmode durch ein einfaches Übergitter eine ähnliche Steigerung
der Sammelezienz um einen Faktor 3,5 erreicht [263]. Darüber hinaus wird in allen genannten
Veröentlichungen erwartungsgemäÿ von einer damit einhergehenden Verminderung des Güte-
faktors berichtet.
Als Variation kann die Sammelezienz mithilfe des Prinzips der Bandfaltung auch verbessert
werden, indem zwischen den vorhandenen Luftzylindern des photonischen Kristallgitters zusätz-
lich kleine Luftlöcher in periodischer Anordnung hergestellt werden [266]. Diese Luftlöcher weisen
nur eine geringe Tiefe auf und durchdringen die Membran insbesondere nicht vollständig. Das
abgestrahlte Licht wird dadurch zum einen verstärkt in den oberen Halbraum emittiert. Des
Weiteren bilden die achen Luftzylinder ein Übergitter, das gemäÿ des Prinzips der Bandfal-
tung die Richtung der Lichtabstrahlung hin zu kleinen Polarwinkeln im Fernfeld optimiert. Die
Verbesserung der Sammelezienz geht auch hier aufgrund der Unvereinbarkeit des Prinzips der
Bandfaltung mit dem Prinzip des gentle connement mit einer Verringerung der Gütefaktoren
der Resonatormoden einher.
Alternativ kann die Sammelezienz auch durch das Anbringen einer reektierenden Schicht
unterhalb der photonischen Kristallstruktur gesteigert werden [259]. In den unteren Halbraum
abgestrahlte Photonen können nach Reexion an dieser Schicht ebenfalls in den oberen Halbraum
gelangen und je nach vorliegendem Polarwinkel im Fernfeld von einem vertikal über der Probe
positionierten Objektiv aufgesammelt werden. Darüber hinaus kann das elektrische Feld der Mo-
de durch einen in der Nähe positionierten Spiegel unter Umständen sogar hin zu einer optimierten
Abstrahlcharakteristik beeinusst werden. Dies kann die Sammelezienz zusätzlich erhöhen. Die
hinzugefügte Schicht kann jedoch auch Auswirkungen auf den Gütefaktor einer Resonatormode
haben. Der simulierte Gütefaktor für eine exemplarisch betrachtete Mode eines M1-Resonators
in Silizium bricht beispielsweise ein, wenn ein Spiegel näher als eine halbe Wellenlänge an der
Membran positioniert ist und wird sogar leicht erhöht, wenn ein gröÿerer Spiegelabstand geeig-
net gewählt wird [259]. Reektierende Schichten wurden auch bereits erfolgreich in Designs für
optische Antennen eingesetzt. So konnte beispielsweise durch Positionierung eines Goldspiegels
parallel zu einer dielektrischen Schicht, die mit einem in einer bestimmten Tiefe inkorporierten
Emitters versehenen wurde und eine Diamantmembran mit einem NV-Zentrum darstellen könn-
te, eine theoretische Sammelezienz von über 99 % erzielt werden [267], die zumindest für einen
inkorporierten Quantenpunkt auch experimentell bestätigt werden konnte [268].
Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Einuss eines im unteren Halbraum, parallel zur Diamant-
membran positionierten Goldspiegels auf die Auskopplungsgröÿen sowie die Gütefaktoren der
Resonatormoden untersucht. Dazu wurden Simulationen für die drei betrachteten Resonator-
typen durchgeführt, auf die im Folgenden näher eingegangen wird. In diesem Rahmen wird
insbesondere thematisiert, bei welchem Abstand des Goldspiegels die Sammelezienz bei der
Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode des jeweiligen Resonatortyps ihren Maximalwert
annimmt und inwiefern die Gütefaktoren der Moden durch einen Goldspiegel bei diesem Ab-
stand beeinusst werden. Ferner wird auch auf die Auswirkungen der reektierenden Schicht auf
die anderen Auskopplungsgröÿen bei den verschiedenen Wellenlängen eingegangen. Anschlieÿend
wird der Herstellungsprozess eines solchen erweiterten und hinsichtlich der Sammelezienz opti-
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mierten Probensystems beschrieben. In diesem Rahmen wird insbesondere die Umsetzbarkeit des
durch die Simulationen bestimmten angestrebten Abstandes zwischen Diamantlm und Spiegel
von wenigen hundert Nanometern mittels eines Gold-Gold-Verbindungsprozesses gezeigt.
7.3.1 Optimierung der Abstrahlung durch einen Goldspiegel
Die Gröÿe der Simulationszelle, die gewählte Auösung und auch die Dicke der PML-Schicht
bleiben im Folgenden im Vergleich zu den im vorherigen Abschnitt dargelegten Simulationen
unverändert. Zusätzlich wird in der Simulationszelle ein Goldblock eingefügt, der in einem va-
riablen Abstand unterhalb der Diamantmembran positioniert ist und die Zelle in der xy-Ebene
vollständig ausfüllt. Die Materialparameter für die optischen Eigenschaften sowie das Absorpti-
onsverhalten des Goldlms werden aus der Literatur übernommen [269]. Bei Verwendung eines
Metallspiegels treten neben Verlusten durch Absorption auch Verluste durch die Kopplung an
plasmonische Oberächenmoden auf. Durch die Wahl von Luft als Medium zwischen Goldschicht
und Diamantmembran wird aufgrund des geringen Brechungsindex diese unerwünschte Kopplung
minimiert [267]. Zusätzlich hat der gewählte Abstand zwischen Goldspiegel und Diamantmem-
bran einen Einuss auf die Stärke der Kopplung an die plasmonischen Oberächenmoden.
Die Energieussmonitore und auch die Ebene S behalten ihre in Abbildung 7.1a dargestellte
Lage in der Simulationszelle bei. Zum Aufsammeln der Emission wird wie gewohnt ein verti-
kal über der Diamantmembran positioniertes Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8
angenommen. Des Weiteren werden die Simulationen erneut für die drei orthogonalen Orientie-
rungen eines Dipolemitters in x-Richtung (Ex), in y-Richtung (Ey) sowie in z-Richtung (Ez)
separat durchgeführt. Die Quelle modelliert erneut einen breitbandigen Emitter im Wellenbe-
reich von 575 nm bis hin zu 800 nm, der kurz zu einer erzwungenen Schwingung angeregt wird
und anschlieÿend abklingt. Die Simulationen stoppen, wenn die Energie in der Simulationszelle
auf 10−4 des Anfangswertes abgefallen ist. Der Dipolemitter wird jeweils im Feldmaximum der
Fundamentalmode des jeweiligen Resonators positioniert.
M7-Resonator
Zunächst wurde der Abstand des Goldspiegels von der Diamantmembran variiert und bei Anre-
gung mit einem Ey-Dipol die Sammelezienz, die Emissionsanteile in die beiden Halbräume und
auch der Sammelfaktor bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode jeweils bestimmt. Die Simu-
lationsergebnisse sind in Abbildung 7.9a dargestellt. Die Sammelezienz der Fundamentalmode
kann bei Wahl eines optimalen Abstands des Goldspiegels von 400 nm um einen Faktor 1,5 von
3,9 % auf einen Wert von 5,6 % gesteigert werden. Auch für einen groÿen Bereich von Abständen
ab 150 nm bis hin zu mehr als 700 nm liegt die erzielte Sammelezienz noch über dem Wert,
der zuvor für die e1-Mode des M7-Resonators ohne Goldspiegel erzielt wurde. Für Abstände
kleiner als 150 nm bricht der Anteil der aufgesammelten Photonen hingegen erwartungsgemäÿ
ein. Der Sammelfaktor zeigt ein ähnliches Verhalten und nimmt insbesondere bei einem Abstand
von 400 nm ebenfalls sein Maximum an.
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M7-Resonator: Abstandsvariation Goldspiegel e1-Mode
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Abbildung 7.9: Einuss des Abstands des Goldspiegels auf die Auskopplungsgröÿen. Anteil der
Emission in den oberen Halbraum (rot) und den unteren Halbraum (blau), Sam-
melezienz (schwarz) und Sammelfaktor (grün) jeweils für die Fundamentalmode
(a) des M7-Resonators, (b) des optimierten M3-Resonators und (c) des optimier-
ten M0-Resonators. Die orangene Linie kennzeichnet jeweils die in den Simulatio-
nen ohne Goldspiegel für die Fundamentalmode ermittelten Werte. Die schwarze
Linie kennzeichnet den optimalen Abstand des Goldspiegels.
Die beobachtete Erhöhung von Sammelfaktor und Sammelezienz für die e1-Mode durch Hin-
zufügen eines Goldspiegels kann zum einen durch die optimierte Abstrahlung von Licht in die
beiden Halbräume erklärt werden. In einem groÿen Abstandsbereich zwischen 200 nm und 650 nm
wird für die e1-Mode der Anteil der Emission in den oberen Halbraum erhöht und gleichzeitig,
aber nicht gleichsam, der Emissionsanteil in den unteren Halbraum vermindert. Die Sammele-
zienz steigt jedoch stärker an, als dies rein aufgrund des erhöhten Emissionsanteils von Licht in
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den oberen Halbraum zu erwarten wäre. Dies lässt darauf schlieÿen, dass durch Hinzufügen des
Goldspiegels zusätzlich die Intensitätsverteilung der e1-Mode im Fernfeld beeinusst wird.
Die weiteren Simulationsergebnisse sind in Abbildung 7.10 dargestellt. Der Goldspiegel wurde je-
weils in dem für die e1-Mode optimierten Abstand von 400 nm positioniert. Bei Implementierung
eines Ey-Dipols werden erneut die geraden Moden e1 und e2 und bei Implementierung eines Ex-
Dipols die ungeraden Moden o1 und o2 angeregt (Abbildung 7.10a und 7.10c). Die zugehörigen
Resonanzwellenlängen und auch die Gütefaktoren werden durch das Hinzufügen des Goldspie-
gels nicht beeinusst, ganz im Gegensatz zu der erzielten Sammelezienz. Für einen in x oder
auch in y-Richtung orientierten Dipolemitter kann die Sammelezienz bei allen Wellenlängen
mit Ausnahme der Resonanzwellenlänge der o1-Mode gesteigert werden (Abbildung 7.10b und
7.10d). Der Anteil der aufgesammelten Photonen der o1-Mode wird durch den Goldspiegel von
11 % auf 7,9 % vermindert. Für die e1-Mode steigt der Wert hingegen von 3,9 % auf 5,6 %, für
die e2-Mode von 7,8 % auf 12 % und für die o2-Mode von 40 % auf 45 % an.
Um die durch das Hinzufügen des Goldspiegels hervorgerufenen Änderungen der Sammelezienz
erklären zu können, wird im Folgenden erneut die Abstrahlcharakteristik näher betrachtet. Bei
nahezu allen Wellenlängen weist die Emission in den oberen Halbraum mit bis zu 70 % deut-
lich gröÿere Werte auf als die Emission in den unteren Halbraum (Abbildung 7.10b und 7.10d).
Lediglich die Emission bei der Resonanzwellenlänge der o1-Mode wird durch das Hinzufügen
des Goldspiegels für einen in x-Richtung orientierten Dipolemitter mit einem Emissionsanteil
von 57 % vornehmlich in den unteren Halbraum gelenkt. Bei Anregung mit einem Ex-Dipol ist
der Emissionsanteil in den oberen Halbraum bei der Resonanzwellenlänge der o1-Mode ferner
mit 21 % im Vergleich zum M7-Resonator ohne Goldspiegel mit 35 % deutlich reduziert. Dar-
über hinaus wird für diese Mode nach Hinzufügen eines Goldspiegels ein geringerer Anteil der
in den oberen Halbraum emittierten und durch die Ebene S transmittierten Photonen in Polar-
winkel φ ≤ α = 51,13◦ im Fernfeld abgestrahlt als ohne Goldspiegel (Abbildung 7.10f). Diese
beiden Eekte erklären zusammengenommen die erzielte Verminderung der Sammelezienz bei
der Resonanzwellenlänge der o1-Mode. Für die beiden geraden Moden wird hingegen durch das
Hinzufügen des Goldspiegels nicht nur ein gröÿerer Anteil der Photonen in den oberen Halbraum
emittiert, sondern zusätzlich auch der Transmissionsanteil in die numerische Apertur des Objek-
tivs erhöht. Die Sammelezienz steigt daher bei deren Resonanzwellenlängen jeweils an.
Ein Goldspiegel beeinusst somit bei einem M7-Resonator sowohl die Emissionsanteile in die
beide Halbräume als auch die Intensitätsverteilungen im Fernfeld. Die derart veränderte Ab-
strahlcharakteristik wirkt sich nicht nur auf die Sammelezienz, sondern auch auf den erzielten
Sammelfaktor aus. Der Sammelfaktor wird durch das Hinzufügen des Goldspiegels für die o1-
Mode vermindert und für alle anderen angeregten Moden merklich erhöht (Abbildung 7.10a und
7.10c). Es ist noch anzumerken, dass aufgrund der reektierenden Goldschicht auch bei Imple-
mentierung eines Ez-Dipols für alle Wellenlängen ein gröÿerer Anteil der Emission in den oberen
als in den unteren Halbraum abgestrahlt wird. Die Sammelezienz wird jedoch durch den hinzu-
gefügten Goldspiegel bei dieser Dipolorientierung insgesamt kaum beeinusst (Abbildung 7.10e).
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Abbildung 7.10: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M7-Resonator bei ei-
nem Goldabstand von 400 nm. (a-e) Sammelezienz (schwarz), Sammelfaktor
(grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot) und Anteil der in den unteren
Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen Dipol in y-Richtung (a und b)
mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in x-Richtung (c und d) mit einer
Vergröÿerung in (d) sowie für einen Dipol in z-Richtung (e). Der Wellenlän-
genbereich auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist jeweils orange hinterlegt.
Die Moden sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Bezeichnungen versehen. (f)
Anteil des durch die Ebene S transmittierten Lichts, das von einem Objektiv
mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt werden kann, für einen
Dipol in x-Richtung (grau) und y-Richtung (schwarz).
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M3-Resonator
Auch für den optimierten M3-Resonator wurde zunächst der Abstand des Goldspiegels von der
Diamantmembran variiert und bei Anregung mit einem Ey-Dipol die Sammelezienz, die Emis-
sionsanteile in die beiden Halbräume und auch der Sammelfaktor bei der Resonanzwellenlänge
der e1-Mode jeweils bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 7.9b dargestellt. Die Sammelef-
zienz kann bei Wahl eines optimalen Abstands des Goldspiegels von 350 nm um einen Faktor 2,2
von 3,8 % auf einen Wert von 8,4 % gesteigert werden. Auch für gröÿere Abstände liegt die erzielte
Sammelezienz über dem Wert, der zuvor für die e1-Mode des M3-Resonators ohne Goldspiegel
ermittelt wurde. Für Abstände kleiner als 120 nm bricht der Anteil der aufgesammelten Photo-
nen hingegen ein, wie bereits für die Fundamentalmode des M7-Resonators beobachtet werden
konnte. Ursache für die Erhöhung der Sammelezienz der e1-Mode bei dem optimalen Goldab-
stand von 350 nm ist erneut ein erhöhter Emissionsanteil in den oberen Halbraum verbunden mit
einer verbesserten Intensitätsverteilung im Fernfeld.
Die weiteren Simulationsergebnisse sind in Abbildung 7.11 dargestellt. Der Goldspiegel wurde
jeweils im für die e1-Mode optimalen Abstand von 350 nm positioniert. Bei Implementierung
eines Ey-Dipols wird neben der Fundamentalmode die gerade e2-Mode angeregt, auf die im Fol-
genden jedoch nicht weiter eingegangen wird, da die Resonanzwellenlänge weiterhin auÿerhalb
des Simulationsbereichs liegt (Abbildung 7.11a). Bei Implementierung eines Ex-Dipols werden
wie gewohnt die ungeraden Moden o1 und o2 angeregt (Abbildung 7.11c). Die zugehörigen Reso-
nanzwellenlängen und Gütefaktoren werden auch bei diesem Resonatortyp durch das Hinzufügen
des Goldspiegels nicht beeinusst, im Gegensatz zur Sammelezienz, die für einen in x-Richtung
oder auch in y-Richtung orientierten Dipolemitter bei ausnahmslos allen Wellenlängen erhöht
wird und bei ausgewählten Wellenlängen sogar Werte bis zu 55 % aufweist (Abbildung 7.11b und
7.11d). Für die e1-Mode steigt der Anteil der aufgesammelten Photonen von 3,8 % auf 8,4 %, für
die o1-Mode von 3,2 % auf 8,0 % und für die o2-Mode von 32 % auf 47 % an.
Im Folgenden wird auch für diesen Resonatortyp die Abstrahlcharakteristik näher betrachtet.
Für die o1-Mode weist die Emission in den oberen Halbraum erneut einen geringeren prozen-
tualen Anteil auf als die Emission in den unteren Halbraum. Bei allen anderen Wellenlängen
überwiegt jedoch deutlich der Emissionsanteil in den oberen Halbraum mit Werten von in der
Regel über 50 % und Spitzenwerten von bis zu 75 % (Abbildung 7.10b und 7.10d). Für einen in
x-Richtung oder auch in y-Richtung orientierten Dipolemitter kann der Emissionsanteil in den
oberen Halbraum bei ausnahmslos allen Wellenlängen im Simulationsbereich durch Hinzufügen
des Goldspiegels gesteigert werden, auch für die Resonanzwellenlänge der o1-Mode. Darüber hin-
aus wird für die e1-Mode sowie die o1-Mode durch Hinzufügen des Goldspiegels nicht nur ein
gröÿer Anteil der Photonen in den oberen Halbraum emittiert, sondern zusätzlich auch der je-
weilige Transmissionsanteil in die numerische Apertur des Objektivs erhöht (Abbildung 7.11f).
Ursache hierfür ist eine verbesserte Intensitätsverteilung im Fernfeld, die Emissionsanteile in Po-
larwinkel φ ≤ α = 51,13◦ werden durch den Goldspiegel jeweils erhöht und folglich können mehr
Photonen durch ein Objektiv mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt werden. Für
die o2-Mode wird dieser Anteil durch Hinzufügen des Goldspiegels zwar verringert, da aber der
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Abbildung 7.11: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M3-Resonator bei ei-
nem Goldabstand von 350 nm. (a-e) Sammelezienz (schwarz), Sammelfaktor
(grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot) und Anteil der in den unteren
Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen Dipol in y-Richtung (a und b)
mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in x-Richtung (c und d) mit einer
Vergröÿerung in (d) sowie für einen Dipol in z-Richtung (e). Der Wellenlän-
genbereich auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist jeweils orange hinterlegt.
Die Moden sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Bezeichnungen versehen. (f)
Anteil des durch die Ebene S transmittierten Lichts, das von einem Objektiv
mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt werden kann, für einen
Dipol in x-Richtung (grau) und y-Richtung (schwarz).
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Emissionsanteil in den oberen Halbraum stärker als diese Verminderung erhöht wird, steigt ins-
gesamt die Sammelezienz auch für die o2-Mode an.
Insgesamt kann für einen in x-Richtung oder auch in y-Richtung orientierten Dipolemitter bei al-
len Wellenlängen und insbesondere bei den Resonanzwellenlängen der drei angeregten Moden die
jeweilige Abstrahlcharakteristik durch Hinzufügen des Goldspiegels merklich verbessert werden.
Dies hat neben höheren Sammelezienzen auch höhere Sammelfaktoren zur Folge (Abbildung
7.11a und 7.11c). Es ist abschlieÿend noch anzumerken, dass aufgrund des Goldspiegels auch
bei diesem Resonatortyp bei Implementierung eines Ez-Dipols für alle Wellenlängen ein gröÿerer
Anteil der Emission in den oberen als in den unteren Halbraum abgestrahlt wird, ohne dass die
Sammelezienz dadurch merklich beeinusst wird (Abbildung 7.11e).
M0-Resonator
Auch für den optimierten M0-Resonator wurde der Abstand des Goldspiegels von der Diamant-
membran bei Anregung mit einem Ey-Dipol variiert und die Sammelezienz, die Emissionsanteile
in die beiden Halbräume und der Sammelfaktor bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode jeweils
bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 7.9c dargestellt. Die Sammelezienz der Fundamen-
talmode kann bei Wahl eines optimalen Abstands des Goldspiegels von 300 nm um einen Faktor
1,7 von 3,4 % auf einen Wert von 5,6 % gesteigert werden. Allerdings liegt im Gegensatz zu den
e1-Moden der beiden anderen Resonatortypen nur für Abstände im Wertebereich von 150 nm
bis 375 nm eine erhöhte Sammelezienz und ein erhöhter Sammelfaktor vor. Bei optimalem Ab-
stand ist ferner die Emission der Fundamentalmode in den oberen Halbraum leicht erhöht um
einen Faktor 1,1. Da jedoch die Sammelezienz um einen Faktor 1,7 gesteigert wird, reicht der
optimierte Emissionsanteil in den oberen Halbraum als alleinige Begründung für die erhöhte
Sammelezienz der e1-Mode auch hier nicht aus. Wird hingegen zusätzlich die verbesserte In-
tensitätsverteilung im Fernfeld hin zu kleinen Polarwinkeln φ ≤ α = 51,13◦ berücksichtigt, so
kann die Steigerung der Sammelezienz vollständig erklärt werden.
Die weiteren Simulationsergebnisse sind in Abbildung 7.12 dargestellt. Der Goldspiegel wurde
jeweils im für die e1-Mode optimalen Abstand von 300 nm positioniert. Bei Betrachtung der Er-
gebnisse sind zunächst zwei zentrale Dinge auällig: Zum einen wird bei Implementierung eines
Ex-Dipols erstmals eine ungerade Mode am Rande der photonischen Bandlücke angeregt (Abbil-
dung 7.12c). Diese o1-Mode war zuvor bei der Untersuchung des M0-Resonator ohne Goldspiegel
noch im Luftband, wie für Donatormoden üblich, gebunden. Des Weiteren weist die bei Imple-
mentierung eines Ey-Dipols angeregte Fundamentalmode zwar weiterhin den gleichen Gütefaktor
auf, allerdings ist die Resonanzwellenlänge dieser Mode bei hinzugefügtem Goldspiegels um 7 nm
blauverschoben. Die Gitterkonstante müsste folglich von 237 nm auf 239 nm angepasst werden,
um erneut Resonanz mit der Nullphononenlinie eines NV-Zentrums zu erreichen. Sowohl das
Absteigen der o1-Mode aus dem Luftband als auch die Veränderung der Resonanzwellenlänge
der e1-Mode lassen darauf schlieÿen, dass der Goldspiegel bei einem M0-Resonator nicht nur
Photonen reektiert, sondern ebenso wie bei den anderen beiden Resonatortypen zusätzlich die
Feldverteilung beeinusst.
165
7 Abstrahlung von Licht aus photonischen Strukturen
a





1 0 0 0
1 2 0 0
1 4 0 0
1 6 0 0
1 8 0 0










W e l l e n l ä n g e  i n  n m
y
z
o b e r e r  H a l b r a u m
u n t e r e r  H a l b r a u m
E y
b


















t o b e r e r  H a l b r a u m
u n t e r e r  H a l b r a u m
S a m m e l e f f i z i e n z
e 1
B a n d l ü c k e
c
















W e l l e n l ä n g e  i n  n m
x
z
o b e r e r  H a l b r a u m
u n t e r e r  H a l b r a u m
E x
S a m m e l f a k t o r
o 1
d


















W e l l e n l ä n g e  i n  n m
u n t e r e r  H a l b r a u m
S a m m e l e f f i z i e n z
o b e r e r  H a l b r a u m
B a n d l ü c k e
o 1
e


















W e l l e n l ä n g e  i n  n m
S a m m e l f a k t o r
S a m m e l e f f i z i e n z
u n t e r e r  H a l b r a u m
o b e r e r  H a l b r a u mx / y
z
o b e r e r  H a l b r a u m
u n t e r e r  H a l b r a u m
E z
f











W e l l e n l ä n g e  i n  n m
D i p o l e m i t t e r  E y



















Abbildung 7.12: Simulation der Auskopplung von Licht aus einem M0-Resonator bei ei-
nem Goldabstand von 300 nm. (a-e) Sammelezienz (schwarz), Sammelfaktor
(grün), Anteil der in den oberen Halbraum (rot) und Anteil der in den unteren
Halbraum (blau) emittierten Photonen für einen Dipol in y-Richtung (a und b)
mit einer Vergröÿerung in (b), für einen Dipol in x-Richtung (c und d) mit einer
Vergröÿerung in (d) sowie für einen Dipol in z-Richtung (e). Der Wellenlän-
genbereich auÿerhalb der photonischen Bandlücke ist jeweils orange hinterlegt.
Die Moden sind mit den in Kapitel 4 eingeführten Bezeichnungen versehen. (f)
Anteil des durch die Ebene S transmittierten Lichts, das von einem Objektiv
mit einer numerischen Apertur von 0,8 aufgesammelt werden kann, für einen
Dipol in x-Richtung (grau) und y-Richtung (schwarz).
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Die Sammelezienz wird für einen in x-Richtung oder auch in y-Richtung orientierten Dipole-
mitter bei Wellenlängen innerhalb der photonischen Bandlücke im Vergleich zum Resonator ohne
Goldspiegel mehr als verdoppelt und erreicht Werte von bis zu 60 % (Abbildung 7.12b und 7.12d).
Speziell für die e1-Mode steigt der Anteil der aufgesammelten Photonen von 3,4 % auf 5,6 % an.
Um die erhöhten Werte für die Sammelezienz erklären zu können, muss erneut die Abstrahl-
charakteristik näher betrachtet werden. Hierbei fällt zunächst auf, dass der Anteil der Emission
in den oberen Halbraum erwartungsgemäÿ stets gröÿer ist als der Anteil der Emission in den un-
teren Halbraum. Eine einzige Ausnahme stellt erneut die o1-Mode dar mit einem Emissionsanteil
von 37 % in den unteren Halbraum und lediglich 21 % in den oberen Halbraum. Wird mit dem
M0-Resonator ohne Goldspiegel verglichen, so kann der Emissionsanteil in den oberen Halbraum
jedoch für ausnahmslos alle Wellenlängen im Simulationsbereich gesteigert werden, selbst für die
Resonanzwellenlänge der o1-Mode. Die Zunahme des Emissionsanteils in den oberen Halbraum
durch Hinzufügen des Goldspiegels kann jedoch die Erhöhung der Sammelezienz nicht voll-
ständig erklären, wie für die e1-Mode bereits angesprochen wurde. Für einen in x-Richtung oder
auch in y-Richtung orientierten Dipolemitter wird bei allen Wellenlängen durch Hinzufügen des
Goldspiegels jedoch nicht nur ein gröÿer Anteil der Photonen in den oberen Halbraum emittiert,
sondern zusätzlich der jeweilige Transmissionsanteil in die numerische Apertur des Objektivs
erhöht (Abbildung 7.12f). Insgesamt kann so die erhöhte Sammelezienz erklärt werden.
Die verbesserte Abstrahlcharakteristik hat neben höheren Sammelezienzen ferner höhere Sam-
melfaktoren zur Folge. Die e1-Mode erreicht mit 1550 % einen neuen Höchstwert unter allen
bislang in Rahmen dieser Arbeit simulierten Resonatormoden (Abbildung 7.12a). Es ist ab-
schlieÿend auch für den M0-Resonator anzumerken, dass aufgrund des Goldspiegels auch bei
Implementierung eines Ez-Dipols für alle Wellenlängen ein gröÿerer Anteil der Emission in den
oberen als in den unteren Halbraum abgestrahlt wird, die Sammelezienz jedoch durch den
Goldspiegel nicht merklich beeinusst wird (Abbildung 7.12e).
7.3.2 Herstellung eines optimierten Probensystems mit einem Goldspiegel
Um die Auskopplung von Licht aus einer photonischen Kristallstruktur zu verbessern, soll im Fol-
genden ein Goldspiegel im optimalen Abstand zur Oberäche der Diamantmembran positioniert
werden. Zwischen den beiden Schichten soll Luft vorliegen, da die Kopplung an plasmonische
Oberächenmoden des Goldspiegels wie bereits angesprochen wurde durch ein Zwischenmedium
mit einem möglichst geringem Brechungsindex minimiert wird und ferner an die Diamantmem-
bran angrenzende Stoe mit Brechungsindex gröÿer als eins die Gütefaktoren der Moden negativ
beeinussen würden. Zwei Möglichkeiten zur Realisierung eines solchen Probensystems sind prin-
zipiell denkbar. Zum einen kann ein extern befestigter und nicht mit der Diamantmembran ver-
bundener Goldspiegel eingesetzt werden, der mithilfe eines Positioniersystems an die Oberäche
des Diamantlms beliebig nahe herangefahren werden kann. Die Umsetzbarkeit dieser Methode
wurde für optische Antennen bereits demonstriert [268]. Als reektierende Schicht wurde hierzu
die mit Gold beschichtete Querschnittsäche einer optischen Faser verwendet. Als alternative
Möglichkeit kann der Goldspiegel auch im optimalen Abstand von der Diamantoberäche fest
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mit dem Probensystem verbunden werden.
Das Probensystem soll darüber hinaus auch die spätere Untersuchung von inkorporierten NV-
Zentren bei kryogenen Temperaturen ermöglichen. Da die in den verfügbaren Kryostaten ein-
gebauten Positioniereinheiten bereits für die Ausrichtung der Probe relativ zum Objektiv oder
auch für die Positionierung der Mikrowellenantenne benötigt werden (siehe Kapitel 5), kommt
zur Gewährleistung eines optimalen Abstands für das im Folgenden umgesetzte Probensystem
nur eine feste Verbindung des Goldspiegels mit der Diamantmembran in Frage. Zu beachten hier-
bei ist, dass der Abstand zwischen Spiegel und Diamantoberäche bei einem fest verbundenen
Probensystem jedoch prinzipiell nur für die Fundamentalmode einer der untersuchten Resona-
tortypen optimal gewählt werden kann.
Die Herausforderung bei der Herstellung eines derartigen Probensystems ist die Realisierung ei-
nes Luftspalts von wenigen hundert Nanometern Dicke zwischen Goldspiegel und Diamantmem-
bran. Dazu ist insbesondere eine stabile Verbindung zwischen den beiden Schichten erforderlich,
um die Konstanz des Abstands etwa beim Abkühlen in einem Kryostaten zu gewährleisten.
Die dabei tolerierbaren Fabrikationsabweichungen sind vom Resonatortyp abhängig. Für einen
M7-Resonator hat eine Abweichung des Abstands von bis zu ±100 nm kaum Auswirkungen auf
die optimierte Sammelezienz (Abbildung 7.9a). Empndlicher gegenüber fabrikationsbedingten
Abweichungen des Abstandes reagieren hingegen die beiden optimierten Resonatortypen. Bereits
kleinste Abweichungen vom optimalen Abstand bewirken bei der e1-Mode des M3-Resonators
sowie des M0-Resonators eine merkliche Verminderung der Sammelezienz (Abbildung 7.9b und
7.9c). Eine Abweichung um ±100 nm vom optimalen Abstand würde für die Sammelezienz der
Fundamentalmode des M0-Resonators den positiven Eekt des Goldspiegels sogar vollständig
zunichte machen. Insbesondere sollte bei allen Resonatortypen sichergestellt werden, dass der
Abstand zwischen Goldspiegel und Diamantmembran nicht kleiner als 150 nm wird, da die er-
zielte Sammelezienz für kleinere Abstände sogar geringer ist als ohne reektierende Schicht.
Herstellungsprozess mittels eines Gold-Gold-Verbindungsverfahrens
Da als reektierende Schicht ein Goldspiegel eingesetzt wird, bietet es sich an, die Diamant-
membran mittels eines Gold-Gold-Verbindungsverfahrens auf dem Spiegel zu befestigen. Dazu
wird der in Kapitel 6 beschriebene Herstellungsprozess eines dünnen, freistehenden Diamantlms
modiziert und insbesondere um das Verbindungsverfahren ergänzt. Eine Übersicht über den im
Folgenden erläuterten Fabrikationsprozess ist in Abbildung 7.13 gegeben.
Der Diamantlm ist wie bereits in Kapitel 6 dargelegt wurde auf einem Siliziumsubstrat befestigt,
das die Handhabbarkeit der Probe auch bei einer wenige hundert Nanometer dicken Diamant-
membran weiterhin gewährleistet. Der Diamantlm wurde bereits von der Oberseite her mit dem
bereits beschriebenen RIE-Prozess auf eine Dicke von 3µm ausgedünnt.
Nach Reinigung des Probensystems in einer Mischung aus Schwefelsäure (H2SO4) und Wasser-
stoperoxid (H2O2) im Mischungsverhältnis 1 : 1 wird auf die Probenoberäche eine Schicht
aus Fotolack (AZ 6632, Clariant) mittels einer Lackschleuder (Delta 80BM Gyrset, Süss) auf-
gebracht. Die Lackschicht wird nach einem kurzen Aushärten für 50 s bei 110 ◦C viermal für
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Abbildung 7.13: Schematische Darstellung des Herstellungsprozesses. (a) Die auf einem Silizi-
umsubstrat befestigte Diamantmembran wurde bereits auf eine Dicke von 3µm
ausgedünnt. Mithilfe eines Fotolithograeprozesses wird eine Lackschicht (blau)
aufgebracht und die Membran im Anschluss in einem RIE-Prozesses von der
Oberseite her um 250 nm selektiv vertieft. (b und c) Nach Entfernen der Lack-
schicht wird die endgültige Schichtdicke durch RIE erreicht und (d) zweidimen-
sionale photonische Kristalle per FIB-Strukturierung darin hergestellt. Nach
erfolgter Nachbehandlung wird (e) der freistehende Bereich des Diamanten mit
einer Schicht aus Fotolack (blau) bedeckt und die gesamte Probenoberäche mit
einer 100 nm dicken Goldschicht bedampft. In einem Lift-O-Prozess wird der
Fotolack und das darauf aufgedampfte Gold entfernt. (f) Die Probe wird auf ei-
nem Goldspiegel positioniert und in einem Substratbonder bei einer Temperatur
von 300 ◦C und einer Kraft von 150 N mit dem Goldspiegel fest verbunden.
eine Zeitspanne von jeweils 1,8 s in einem Belichter (Double Side Maskaligner 620, EVG) mit
einer Lithograemaske versehen aktiviert. Zwischen den einzelnen Belichtungsschritten wird eine
Wartezeit von jeweils 60 s eingehalten, um eine durch den Energieeintrag hervorgerufene Bla-
senbildung im Fotolack zu vermeiden. Nach 50 s Entwicklungszeit in einer speziellen Flüssigkeit
(AZ 826 MIF, Merck) bleibt der belichtete Teil des Photolacks erhalten, während der durch die
Lithograemaske abgeschattete Teil in der Entwicklerüssigkeit aufgelöst wird. Der auf der Pro-
benoberäche verbliebene Fotolack wird anschlieÿend für 50 s bei 125 ◦C nal ausgehärtet.
Die auÿergewöhnliche Temperaturbeständigkeit des eingesetzten Fotolacks erlaubt die anschlie-
ÿende RIE-Prozessierung der Probe. Der Diamantlm wird von der Oberseite her in dem lack-
freien Bereich um 250 nm selektiv vertieft (Abbildung 7.14a und 7.14b). Die Genauigkeit der
Ätzrate im RIE-Prozesses liegt bei ±5 %, daher kann der tatsächliche Abtrag um bis zu ±12 nm
abweichen. Die Lackmaske wird darauolgend in einem erneuten Säurebad aus Schwefelsäure
(H2SO4) und Wasserstoperoxid (H2O2) rückstandsfrei entfernt. Im Anschluss daran wird die
selektiv vertiefte Diamantmembran auf die endgültige Schichtdicke ausgedünnt und erneut ge-
reinigt. Mithilfe der in Kapitel 6 dargelegten Charakterisierungsmethoden werden defektfreie
Bereiche passender Schichtdicke ausgewählt. An geeigneten Positionen werden anschlieÿend die
zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen mittels FIB-Strukturierung hergestellt (Ab-
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Abbildung 7.14: Optimiertes Probensystem. (a und b) REM-Bilder einer Diamantmembran, die
von der Oberseite her in einem RIE-Prozess selektiv um 250 nm vertieft wur-
de. Die Kanten hin zu dem nicht durch den Fotolack geschützten, vertieften
Bereich des Diamantlms sind deutlich zu erkennen. (b) Die Diamantmembran
ist bei Erreichen der nalen Schichtdicke an einigen Stellen so dünn, dass erste
Löcher an den dünnsten Stellen entstehen. An defektfreien Stellen geeigneter
Schichtdicke wurden nach Durchführung der Charakterisierungsmethoden vier
M3-Resonatoren hergestellt, deren Position jeweils mit einer roten Raute ge-
kennzeichnet ist. (c) Die Resonatoren weisen regelmäÿige Lochmuster und kein
Einsinken auf. (d und e) Mikroskopaufnahmen zweier mit Gold bedampfter Dia-
mantmembranen jeweils nach dem Lift-O-Prozess. Der in vorhergegangenen
Prozessschritten von der Oberseite her selektiv vertiefte Teil der Membran ist
in weiÿ umrandet. (d) Bei gelungener Prozessierung ist die Probenoberäche
mit Gold bedeckt, während die freistehenden Teile des Diamantlms frei von
Gold sind. (e) Selbst bei einer dünnen aufgedampften Goldschicht kann der
Lift-O-Prozess in seltenen Fällen misslingen, Goldreste bedecken die Membran
hier noch teilweise. Die eingezeichneten Maÿstabsleisten entsprechen einer Län-
ge von 5µm (a und c) bzw. 50µm für die restlichen Abbildungen.
bildung 7.14b und 7.14c) und nach erfolgter Nachbehandlung optisch charakterisiert.
Für die Umsetzung des Gold-Gold-Verbindungsverfahrens muss die Diamantoberäche zunächst
mit einer Goldschicht überzogen werden. Um hierbei eine unerwünschte Goldabscheidung in den
Bereichen der hergestellten Resonatoren zu vermeiden, wird der freistehende Teil des Diaman-
ten mit einer Lackschicht geschützt. Der verwendete Fotolack (AZ nLOF 2035, Merck) ist ein
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spezieller Negativlack, der bei geeigneter Belichtung einen Unterschnitt aufweist und so den
späteren Lift-O-Prozess erleichtert. Während der Fotolack auf den 3µm dicken Diamantlm
aufgeschleudert werden konnte, würde die gleiche Prozessierung die mittlerweile nur noch wenige
hundert Nanometer dicken Diamantmembranen zerstören. Daher wird der Fotolack hier mithilfe
eines Sprühbelackers (Advanced Resist Processing System 101, EVG) in einem speziell hierfür
entwickelten Prozess in zwei aufeinanderfolgenden Durchgängen aufgebracht, um letztendlich ei-
ne Lackdicke von 7µm zu erzielen. Nach einem kurzen Aushärteschritt für 60 s bei 110 ◦C wird
der Fotolack für 15 s belichtet und anschlieÿend für 150 s in der zuvor beschriebenen Flüssigkeit
entwickelt. Um Entwicklerreste von der Probenoberäche zu entfernen und darüber hinaus die
Anhaftung der Metalle an der Diamantoberäche im anschlieÿenden Evaporierprozess zu unter-
stützen, wird die Probe zusätzlich in einem Plasmaverascher (Pico UHP, Diener Elektronik) für
60 s in einem Sauerstoplasma bei einer Leistung von 50 W nachbehandelt.
In einer Elektronenstrahl-Aufdampfanlage (Classic 500 L, Pfeier) wird ein 100 nm dicker Gold-
lm auf die Diamantmembran selektiv aufgebracht. Der Abstand von 80 cm zwischen Goldtiegel
und Probe erlaubt die nahezu senkrechte Bedampfung, die die Anhaftung von Gold an den Kan-
ten des Fotolacks minimiert. Die Schichtdicke des aufgebrachten Goldlms wird während des
Prozesses durch einen im System integrierten Schwingquartz mit einer durch die Kalibrierung
bedingten Genauigkeit von wenigen Nanometern überwacht. Da Gold sehr schlecht an Diamant
haftet, muss aus technischen Gründen zusätzlich eine wenige Nanometer dicke Chromschicht auf
die Diamantoberäche aufgebracht werden, die als Adhäsionsschicht zwischen Diamant und Gold
wirkt. Der Lack und somit auch die auf dem Lacklm aufgedampften Metallpartikel werden an-
schlieÿend in einem Lift-O-Prozess in Dimethylsulfoxid (C2H6OS) entfernt. Die resultierende
Diamantmembran ist folglich mit einer 100 nm dicken Goldschicht überzogen, aber im Bereich
der Resonatoren nur von Luft umgeben (Abbildung 7.14d).
Als Goldspiegel wird ein poliertes und mit einem 1µm dicken Goldlm beschichtetes Silizi-
umstück verwendet. Die Diamantprobe wird auf diesem Goldspiegel positioniert und in einem
Substratbonder (Wafer Bonding System 501, EVG) im Vakuum auf 300 ◦C erhitzt. Für 2 h wird
bei dieser Temperatur eine Kraft von 150 N auf das Probensystem ausgeübt, um die Gold-Gold-
Verbindungsschicht auszubilden. Das Resultat ist eine wenige hundert Nanometer dicke, von Luft
umgebene Diamantmembran mit darin hergestellten Resonatoren, die sich zuverlässig mit dem
Goldspiegel verbunden in einem festen Abstand von 350 nm über der reektierenden Goldschicht
bendet. Soll das hergestellte Probensystem auf einen anderen Resonatortyp abgestimmt werden,
so kann beispielsweise für den M0-Resonator die Diamantmembran um lediglich 200 nm selektiv
von der Oberseite her vertieft werden, um so nach dem Gold-Gold-Verbindungsprozess einen
Gesamtabstand von lediglich 300 nm zwischen Diamantoberäche und Goldspiegel zu erhalten.
Eine alternative Reduzierung der Dicke der aufgedampften Goldschicht ist nicht zu empfehlen, da
Vorversuche gezeigt haben, dass eine dünnere Goldschicht beispielsweise mit 50 nm Dicke keine
zuverlässige und stabile Gold-Gold-Verbindung hervorruft.
Abschlieÿend stellt sich noch die Frage, warum im beschriebenen Herstellungsprozess die Dia-
mantmembran derart aufwändig selektiv von der Oberseite her vertieft werden musste, statt
naheliegenderweise direkt einen 350 nm dicken Goldlm aufzudampfen und somit ebenfalls den
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gewünschten Abstand zwischen Diamantoberäche und Goldspiegel zu erzielen. Der Grund hier-
für liegt im erforderlichen Lift-O-Prozess. Die Ablagerung von Gold an den Kanten der Lack-
schicht kann während des Aufdampfens des Metalllms nicht vollständig vermieden werden,
trotz des zuvor prozessierten Unterschnitts der 7µm dicken Lackschicht und trotz der Verwen-
dung einer speziellen Geometrie mit nahezu senkrechter Bedampfung. Je dicker die aufgedampfte
Goldschicht ist, desto dicker wird auch die Ablagerung an den Kanten des Lacklms und desto
schwieriger wird folglich der anschlieÿende Lift-O-Prozess. In Testprozessen konnte zwar der
Lift-O-Prozess auch bei einer 350 nm dicken aufgedampften Goldschicht erfolgreich durchge-
führt werden, allerdings nur mit Unterstützung durch Ultraschall. Da jedoch die wenige hundert
Nanometer dicken Diamantmembranen im Ultraschallbad unmittelbar zerstört werden würden,
muss die Dicke des aufgedampften Goldlms so klein gewählt werden, dass ein Lift-O ohne
Ultraschall ermöglicht wird. Dies gelingt für einen 100 nm dicken Goldlm bis auf wenige Aus-
nahmen zuverlässig (Abbildung 7.14d und 7.14e). Um dennoch einen Abstand von 300 nm für
M0-Resonatoren, 350 nm für M3-Resonatoren oder 400 nm für M7-Resonatoren zwischen Dia-
mantlm und Goldspiegel zu erzielen, muss die Diamantmembran zusätzlich durch die beschrie-
bene Prozessierung selektiv vertieft werden.
7.4 Zusammenfassung und Ausblick
Im vorliegenden Kapitel wurde zunächst die Simulationsmethodik zur Untersuchung der Ab-
strahlung von Licht aus Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen in
Diamant dargelegt. Die Implementierung breitbandiger Dipolemitter ermöglichte die Modellie-
rung der Emission eines im Resonator positionierten NV-Zentrums, auf dessen Nullphononenlinie
die Fundamentalmode des jeweiligen Resonatortyps abgestimmt wurde. Zentrale Kenngröÿen der
Auskopplung des abgestrahlten Lichts wie etwa die Emissionsanteile in die beiden Halbräume
oder auch die Sammelezienz konnten für die untersuchten Resonatortypen jeweils wellenlän-
genabhängig in einem breitbandigen Spektralbereich ermittelt werden.
Mithilfe der durchgeführten Simulationen konnte insbesondere gezeigt werden, dass die Sam-
melezienz bei Annahme eines vertikal über der Diamantoberäche positionierten Objektivs bei
den Resonanzwellenlängen der Moden im Allgemeinen deutliche Einbrüche zeigt. Insbesondere
für die Fundamentalmode, die unter allen Moden eines Resonators den mit Abstand gröÿten
Gütefaktor und somit die beste Eignung für eine potenzielle Emitter-Resonator-Kopplung auf-
weist, nimmt die Sammelezienz mit Werten von 3,4 % für den M0-Resonator, 3,8 % für den
M3-Resonator und 3,9 % für den M7-Resonator jeweils ihr globales Minimum an, wohingegen
zumindest für Wellenlängen innerhalb der photonischen Bandlücke ansonsten deutlich bessere
Werte um 25 % erzielt werden. Die in diesem Rahmen ebenfalls durchgeführten Analysen der Ab-
strahlcharakteristik auf Basis der in den Simulationen ermittelten weiteren Auskopplungsgröÿen
ermöglichten darüber hinaus auch die vollständige Erklärung des für den jeweiligen Resonatortyp
spezischen, wellenlängenabhängigen Verhaltens der Sammelezienz.
Durch Implementierung eines unterhalb der Diamantmembran positionierten Goldspiegels konn-
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te die simulierte Sammelezienz global und insbesondere auch bei den Resonanzwellenlängen der
Fundamentalmoden um einen Faktor 1,5 für den M7-Resonator, 1,7 für den M0-Resonator und
2,2 für den M3-Resonator gesteigert werden, ohne die Gütefaktoren der Moden dadurch negativ
zu beeinussen. Mithilfe der dargelegten Analysen der wellenlängenabhängigen Abstrahlcharak-
teristik konnte ferner gezeigt werden, dass die Funktionsweise des hinzugefügten Goldspiegels
nicht alleinig auf der Reexion von in den unteren Halbraum abgestrahlten Photonen beruht.
Die hinzugefügte Goldschicht bewirkt sowohl eine Optimierung der Emissionsanteile in die beiden
Halbräume als auch eine Veränderung der Intensitätsverteilungen im Fernfeld. Darüber hinaus
wurde in diesem Kapitel die Herstellung eines derartigen hinsichtlich der Sammelezienz opti-
mierten Probensystems dargelegt. Dazu wurde der bereits in Kapitel 6 beschriebene Fabrikations-
prozess dünner freistehender Diamantmembranen mit darin per FIB-Strukturierung hergestellter
Resonatoren leicht modiziert und zusätzlich um ein Gold-Gold-Verbindungsverfahren ergänzt.
Die dargelegten Nanofabrikationstechniken erlaubten die Anbringung eines Goldspiegels in dem
in den Simulationen zuvor ermittelten optimalen Abstand zur Diamantoberäche. Gleichzeitig
konnten die eingesetzten Techniken sicherstellen, dass die freistehenden Teile der Diamantmem-
branen frei von Gold und folglich weiterhin vollständig von Luft umgeben sind.
Die dargelegte Herstellungsmethodik zur Optimierung eines hybriden Probensystems durch Hin-
zufügen eines Goldspiegels könnte in Zukunft auch auf ein Volldiamantsystem adaptiert wer-
den. Dazu könnte zunächst mittels des beschriebenen Fotolithograeprozesses auf eine Seite des
Diamantlms die Fotolackschicht aufgebracht, belichtet und entwickelt werden. Im beschriebe-
nen RIE-Prozess würde der lackfreie Teil dieser Seite der Diamantmembran um 250 nm selek-
tiv vertieft und die Gegenseite der Diamantmembran anschlieÿend mithilfe einer strukturierten
Glasplatte als Maskierung auf die endgültige Schichtdicke ausgedünnt werden. Nach erfolgter
FIB-Strukturierung der Resonatoren könnte die Goldschicht mit der dargelegten Methodik auf
die selektiv vertiefte Seite des Diamantlms aufgebracht und schlieÿlich die Diamantoberäche
auf dem Goldspiegel durch den entwickelten Gold-Gold-Verbindungsprozess befestigt werden.
Alle hierfür erforderlichen Nanofabrikationsmethoden wurden im vorliegenden Kapitel oder be-
reits in Kapitel 6 dargelegt und deren Umsetzbarkeit zumindest für das hybride Probensystem
erfolgreich demonstriert. Ein Volldiamantsystem hätte hier zukünftig gegenüber einem hybriden
Probensystem den Vorteil, dass die FIB-Strukturierung von beiden Seiten der Diamantmembran
durchgeführt werden könnte. Erfolgt die Herstellung der Löcher der photonischen Kristallstruk-
turen in der wenige hundert Nanometer dicken Diamantmembran von der Rückseite her, so zeigen
später im fertigen optimierten Probensystem die breiteren Önungen der kegelförmigen Luftlö-
cher in Richtung Goldspiegel, ansonsten die schmaleren Önungen. Das Objektiv könnte auf der
jeweiligen Gegenseite positioniert und in beiden Fällen hinreichend nahe an die Probenoberäche
herangefahren werden.
Die Gold-Gold-Verbindungsschicht zeichnet sich zwar durch eine sehr gute mechanische Stabilität
aus und weist darüber hinaus auch eine hervorragende Tieftemperaturbeständigkeit getestet bis
4 K auf, die uneingeschränkte Eignung für Temperaturen über 400 ◦C ist jedoch nicht gegeben.
Sowohl bei Testproben als auch bei einer bereits mit Nanostrukturen versehenen Diamantprobe
zeigte sich, dass bei derart hohen Temperaturen Goldpartikel von der Diamantoberäche abplat-
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zen, die zum einen die Gold-Gold-Verbindungsschicht unbrauchbar machen und darüber hinaus
sogar die wenige hundert Nanometer dicken Diamantmembranen zerstören könnten. Zur Durch-
führung der im nachfolgenden Kapitel beschriebenen Experimente war jedoch ein mehrmaliges
Erhitzen des verwendeten Probensystems sogar auf Temperaturen von 525 ◦C erforderlich. Daher
musste trotz der in den Simulationen vorhergesagten Steigerung der Sammelezienz und trotz
der erfolgreich demonstrierten Herstellbarkeit des optimierten Probensystems für die in nach-
folgenden Kapiteln beschriebenen Experimente auf das Hinzufügen eines Goldspiegels verzichtet
werden. Sollten jedoch Experimente durchgeführt werden, bei denen der Fokus auf dem Aufsam-
meln von möglichst jedem einzelnen von einem Farbzentrum emittierten Photon liegt und ferner
ein Erhitzen der optimierten Proben nicht erforderlich ist, so kann das entwickelte optimierte
Probensystem in Zukunft in derartigen Experimenten gewinnbringend eingesetzt werden.
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Resonatormode
In Kapitel 6 wurde der Fabrikationsprozess von Resonatoren in zweidimensionalen photonischen
Kristallstrukturen in einem hybriden Probensystem ausführlich beschrieben. Da als Ausgangsma-
terial hochreiner Diamant (electronic grade Qualität, ElementSix) verwendet wurde, sind in der
wenige hundert Nanometer dicken Diamantmembran und insbesondere auch in den Resonator-
ächen nach erfolgter Herstellung und optischer Charakterisierung der Nanostrukturen zunächst
noch keine Farbzentren vorhanden.
In diesem Kapitel wird die Erzeugung von NV-Zentren in den bereits hergestellten und cha-
rakterisierten Resonatoren dargelegt. Dazu wird zunächst die eingesetzte hochauösende Im-
plantationstechnik erläutert, die durch Maskierung der Diamantoberäche mithilfe einer struk-
turierten AFM-Spitze die zielgenaue Implantation von Stickstoonen in die Resonatorächen
bei gleichzeitiger Abschirmung der umliegenden Bereiche der Diamantmembran ermöglicht. Um-
fangreiche Nachbehandlungsmaÿnahmen gewährleisten in allen implantierten Resonatoren die
Erzeugung von NV-Zentren mit durch spektrale Diusion auf Halbwertsbreiten von wenigen
hundert Gigahertz verbreiterten Nullphononenlinien. Zwei sich gegenseitig ergänzende Abstim-
mungstechniken erlauben im Anschluss die deterministische Abstimmung der Fundamentalmode
eines M0-Resonators mit Gütefaktor Q = 2060 auf die Nullphononenlinie der in der Resona-
toräche erzeugten NV-Zentren, die in Resonanz mit der Mode deutlich veränderte Emissions-
eigenschaften aufweisen. Analysen der Intensitätsverteilung im Emissionsspektrum ermöglichen
darüber hinaus die Bestimmung des Kopplungsfaktors der spontanen Emission in Resonanz zu
β∗ = 18,7 % sowie des generalisierten Purcell-Faktors zu F ∗ = 0,224. Die Anwendung des in
Kapitel 3 eingeführten Ratengleichungsmodells liefert durch Deduktion der für die Modellierung
benötigten NV-Emissionsparameter aus dem abgeschätzten reinen NV-Spektrum zusätzlich den
theoretisch zu erwartenden Purcell-Faktor, der gut mit dem ermittelten experimentellen Wert
übereinstimmt. Weitere Untersuchungen mithilfe des eingeführten Modells geben abschlieÿend
einen tieferen Einblick in die Limitierungen des erreichbaren Purcell-Faktors und zeigen Be-
schränkungen sowohl durch Parameter der NV-Zentren als auch der Resonatormode auf.
8.1 Implantation von NV-Zentren in Resonatoren
Das Ziel im Folgenden ist, ein NV-Zentrum möglichst im Feldmaximum einer Mode eines im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten Resonators zu erzeugen. Dazu muss zunächst an diesem
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Ort im Diamantgitter ein Stickstoatom vorhanden sein, das zusammen mit einer Fehlstelle zu
einem NV-Zentrum aktiviert werden kann (siehe Kapitel 2). Da als Ausgangsmaterial für die
umgesetzten Probensysteme hochreine Diamantlme verwendet wurden, muss Sticksto aktiv
in die Resonatoren einbracht werden. Dazu wird ein in atomarer oder molekularer Form vorlie-
gendes Gasatom ionisiert und beschleunigt, um mit hoher Energie auf die Diamantoberäche zu
treen. Das Stickstoon dringt daraufhin in den Diamanten ein und wird in das Kristallgitter
als Fremdatom eingebaut. Dieser Vorgang wird als Implantieren bezeichnet.
Zur Stickstomplantation können zwei Ansätze unterschieden werden. Zum einen kann der Dia-
mantlm groÿächig mit Sticksto beschossen werden, um so per Zufall ein NV-Zentrum in ei-
nem Resonator zu erhalten. Wird jedoch pro photonischer Kristallstruktur mit einer Fläche von
hier etwa 8µm × 6µm ein einzelnes implantiertes NV-Zentrum angestrebt, so wäre die Wahr-
scheinlichkeit, dieses Farbzentrum in der abgeschätzten Resonatoräche von 200 nm×200 nm zu
erhalten, gerade einmal 1 : 1200. Um statistisch ein einzelnes NV-Zentrum im Resonator zu erzie-
len, müssten folglich 1200 Nanostrukturen hergestellt werden, eine per FIB-Strukturierung nicht
zu realisierende Anzahl. Darüber hinaus kann mit diesem Ansatz auch keine für eine optimale
Emitter-Resonator-Kopplung erforderliche, reproduzierbare Positionierung des NV-Zentrums im
Feldmaximum einer Mode erfolgen. Aufgrund dieser Nachteile der Implantation per Zufall wur-
den in der vergangenen Dekade zahlreiche Techniken entwickelt, um das Stickstoatom gezielt
und reproduzierbar etwa in einem Resonator positionieren zu können.
Eine Möglichkeit hierzu ist, die Diamantoberäche zunächst mit einem geschlossenen Fotolack-
lm zu überziehen. Durch Elektronenstrahllithograe wird der Fotolack im Anschluss derart mit
kleinen Löchern strukturiert, dass durch die so erzeugten Aperturen die Stickstoatome gezielt
in den Diamanten eingebracht werden können [38, 270]. Hierbei muss die Dicke der aufgebrach-
ten Fotolackschicht geeignet gewählt sein, um einerseits den Diamantlm vor Ionenbeschuss zu
schützen und andererseits im Lithograeprozess die Herstellbarkeit von Löchern mit möglichst
kleinen Durchmessern zu gewährleisten. In einem 200 nm dicken PMMA-Film konnten beispiels-
weise Aperturen in der Gröÿenordnung von 80 nm realisiert werden [270]. Die Stickstoonen
wurden bei einer Implantationsenergie von 20 keV in eine Tiefe von etwa 30 nm implantiert.
Als Alternative zu einer Maskierung durch eine lithograerte Fotolackschicht können auch in
Schichtsilikaten (Mica) hergestellte Mikrokanäle als Apertur genutzt werden [40]. Zur Herstellung
einer derartigen Hartmaske werden mehrere Mikrometer dicke Mica-Schichten auf die Probeno-
beräche aufgebracht, wiederum mit einer Maske versehen und mit schweren Samariumionen
bestrahlt. Der Ionenbeschuss erzeugt zylinderförmige Regionen von amorphem Material, das an-
schlieÿend mit Flusssäure entfernt werden kann. Bei geeigneter Dauer des Säurebads konnten
beispielsweise in einer 5µm dicken Mica-Schicht Aperturen bis hinunter zu 30 nm erzielt wer-
den [40]. Des Weiteren wurden Mikrokanäle selbst in 30µm dicken Mica-Schichten hergestellt.
Die gezielte Implantation von Sticksto konnte mit derartigen Masken selbst bei Energien von
2 MeV mit resultierenden Implantationstiefen von bis zu 700 nm erfolgreich durchgeführt werden.
Eine weitere Möglichkeit stellt die Verwendung von strukturierten Hartmasken aus Silizium
dar [42]. Durch Anlagerung von Aluminiumoxid konnten die Löcher in den Hartmasken sogar auf
Durchmesser von 2,1 nm als Apertur für die gezielte Implantation von Sticksto verkleinert wer-
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den. In diesem Zusammenhang ist jedoch anzumerken, dass alle bisher genannten Aperturgröÿen
lediglich Idealwerte für die laterale Auösung der Implantation von Ionen in Resonatoren dar-
stellen, die vor allem aufgrund der Ungenauigkeit in der relativen Positionierung der Masken zu
den photonischen Nanostrukturen im realen Experiment nicht erreicht werden können. Beispiels-
weise kann die Apertur einer Mica-Maske 30 nm betragen, aufgrund der zufälligen Ausbildung
der Mikrokanäle kann die Ausrichtung einer derartigen Önung relativ zu einer Zielposition auf
der Probenoberäche jedoch nur sehr ungenau erfolgen. Lediglich für Implantationsmasken aus
Silizium wurde diese Hürde zufriedenstellend überwunden. Aktuelle Maskendesigns erlauben so-
wohl die Herstellung photonischer Strukturen in einem RIE-Prozess als auch die anschlieÿende
Stickstomplantation durch ein und dieselbe Maske [85, 86], mit erzielten Positioniergenauig-
keiten der erzeugten NV-Zentren relativ zum Feldmaximum einer Resonatormode von bis zu
40 nm [85]. Diese Maskierungstechnik kann jedoch hier nicht angewendet werden, da die Stick-
stomplantation in bereits per FIB-Strukturierung hergestellte Nanostrukturen erfolgen soll.
Die Nanoimplantation durch die strukturierte Spitze eines Rasterkraftmikroskops (atomic force
microscope, AFM) ermöglicht hingegen selbst für bereits hergestellte Nanostrukturen die Ausrich-
tung der Maske relativ zur Probe [39]. Bei dieser Technik wird der Ionenstrahl auf die Rückseite
einer AFM-Spitze fokussiert, in der sich ein per FIB-Strukturierung hergestelltes Loch als Apertur
bendet. Da die strukturierte AFM-Spitze in einem herkömmlichen Rasterkraftmikroskop einge-
baut ist, kann die Probenoberäche unmittelbar vor der Implantation abgerastert werden. Nach
erfolgter Kartierung eines geeigneten, den Resonator umgebenden Bereichs kann die Zielposition
auf der Diamantmembran, etwa der Ort des Feldmaximums einer Resonatormode, zuverlässig
angefahren werden. Die erreichbare laterale Auösung der Stickstomplantation, die sowohl die
Positioniergenauigkeit der AFM-Spitze relativ zur Zielposition als auch die durch die Apertur-
gröÿe determinierte Ortsungenauigkeit der Implantation an sich berücksichtigt, liegt bei einer
Implantationsenergie von 5 keV bei 20 nm [271], eine bis heute durch keine andere Implantati-
onstechnik übertroene Ortsauösung für gezielt erzeugte NV-Zentren.
Die bisher diskutierten Techniken basieren allesamt auf einer Maskierung der Probe zur gezielten
Implantation der Fremdatome. Mithilfe eines speziellen FIB-Geräts konnte die gezielte Stickstof-
mplantation jedoch auch ohne Maskierung der Probenoberäche demonstriert werden [41]. Die
Probe kann in diesem Gerät durch eine zusätzlich eingebaute REM-Einheit kartiert und der
Strahl aus Stickstoonen anschlieÿend auf die Zielposition ausgerichtet werden. Die räumliche
Auösung der Implantation von Sticksto ist bei dieser maskenlosen Technik hauptsächlich durch
den Durchmesser des Ionenstrahls von 100 nm bei einer typischen Beschleunigungsspannung von
30 kV limitiert. Die direkte FIB-Implantation kann folglich hinsichtlich der erreichbaren latera-
len Auösung mit der Technik der strukturierten AFM-Spitze nach aktuellem Stand noch nicht
konkurrieren. Als maskenlose Alternative wurde bereits 2006 die Idee entwickelt, Stickstoonen
einzeln aus einer Ionenfalle zu entnehmen und auf die Probenoberäche zu fokussieren [272]. Die-
se Technik verspricht bei Herunterkühlen der Ionen auf das Heisenberg-Limit (Grundzustand der
Bewegung) sogar räumliche Auösungen von bis zu 0,1 nm (ohne Berücksichtigung der zusätz-
lichen Streuung im Diamanten) [273, 274]. Aufgrund technischer Herausforderungen, so werden
etwa die Stickstoonen in einer Kette zusammen mit Calciumionen sympathetisch lasergekühlt
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und müssen daher selektiv aus der Ionenfalle entnommen werden, konnte bis heute jedoch noch
keine Implantation mit Sticksto aus einer Ionenfalle heraus demonstriert werden. Die Realisie-
rung dieser Idee würde zukünftig neben einer noch besseren Auösung zusätzlich eine vollständige
Kontrolle über die Anzahl der implantierten Stickstoonen ermöglichen, während die zuvor dis-
kutierten und heute bereits umgesetzten Techniken prinzipiell nur eine statistische Implantation
einzelner Ionen erlauben.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden Stickstoonen durch Maskierung der Diamantoberäche mit
einer strukturierten AFM-Spitze gezielt in bereits hergestellte photonische Kristallresonatoren
eingebracht. Die AFM-Implantationen wurden in Kooperation mit der Arbeitsgruppe von Prof.
Dr. Jan Meijer durch Nicole Raatz an der Universität Leipzig durchgeführt. Im Folgenden wird
zunächst die Implantationstechnik genauer vorgestellt sowie die konkrete Prozessierung für die
implantierten Proben dargelegt. Im Anschluss daran werden die erforderlichen Nachbehandlungs-
schritte zur Aktivierung der NV-Zentren sowie die durchgeführten optischen Untersuchungen an
den in die Resonatorächen implantierten Farbzentren beschrieben.
8.1.1 Nanoimplantation durch eine AFM-Spitze
Der verwendete, speziell für hochauösende Implantationen entwickelte AFM-Aufbau kombiniert
eine kommerziell erhältliche Ionenkanone (IQE 12/38, SPECS GmbH) zur Erzeugung und Be-
schleunigung von Stickstoonen mit einer AFM-Einheit zur Positionierung einer strukturierten
AFM-Spitze über der zu implantierenden Stelle. Der Ionenstrahl wird in der Ionenquelle nach
Durchlaufen der Beschleunigungsspannung zunächst fokussiert und im Anschluss mit einer Blen-
de auf einen Durchmesser von 20µm eingegrenzt (Abbildung 8.1). Die Ionen werden anschlieÿend
mithilfe von elektrostatischen Linsen auf die Rückseite eines AFM-Auslegerarms projiziert. In
der Nähe der pyramidenförmigen AFM-Spitze wurde per FIB-Strukturierung ein kleines Loch
hergestellt, das als Apertur mit einem Durchmesser von hier 70 nm die endgültige Form des
Ionenstrahls festlegt. Der AFM-Auslegerarm schattet während des Implantationsvorgangs eine
Nanostruktur, wie etwa einen Resonator in einer photonischen Kristallstruktur, bis auf den in-
tendierten Implantationsbereich unterhalb der Önung in der AFM-Spitze vollständig ab.
Der durch die erste Blende festgelegte Durchmesser des Ionenstrahls von 20µm ist bewusst leicht
gröÿer gewählt als die Ausmaÿe des den Diamanten schützenden AFM-Auslegerarms. Dadurch
werden Stickstoonen nicht nur in den intendierten Probenausschnitt unterhalb des Lochs in der
AFM-Spitze, sondern auch in Bereichen der Diamantoberäche in unmittelbarer Umgebung des
AFM-Auslegerarms implantiert. Dies ist einerseits unerwünscht, da zuvor bereits implantierte
Bereiche unter Umständen ein zweites Mal implantiert werden oder Teile der Diamantoberä-
che mit Stickstoonen beschossen werden, die frei von Fremdatomen bleiben sollen. Andererseits
erlaubt der kreisförmige Ionenbeschuss um den AFM-Auslegerarm herum die Ausrichtung des Io-
nenstrahls. Dazu wird neben der Probe ein mit PMMA überzogenes Siliziumstück eingebaut und
eine Testimplantation von Sticksto in PMMA durchgeführt. Der in PMMA bei hinreichender
Implantationsdosis in einer Weiÿlichtabbildung mit einer CCD-Kamera erkennbare Implantati-
onsspot erlaubt schlieÿlich die Ausrichtung des Ionenstrahls zentral auf die AFM-Spitze. Diese
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Abbildung 8.1: Schematische Darstellung der durchgeführten AFM-Implantationen. Der in der
Ionenkanone erzeugte Strahl aus Stickstoonen wird durch eine Blende auf einen
Durchmesser von 20µm begrenzt und anschlieÿend durch elektrostatische Linsen
(nicht eingezeichnet) auf die Rückseite einer AFM-Spitze fokussiert. Durch ein in
der AFM-Spitze per FIB-Strukturierung hergestelltes Loch mit einem Durchmes-
ser von 70 nm wird die endgültige Form des Ionenstrahls festgelegt. Die Stick-
stoonen werden nach Ausrichtung der AFM-Spitze relativ zur Probe in die
Resonatoräche implantiert. Der AFM-Auslegerarm schirmt dabei die restliche
Nanostruktur vollständig vor einem unerwünschten Ionenbeschuss ab.
Möglichkeit der gezielten und reproduzierbaren Ausrichtung stellt eine Grundvoraussetzung dar,
um den Ionenuss durch die Önung in der AFM-Spitze trotz eines inhomogenen Strahlprols
reproduzierbar einstellen zu können. Um eine ungewollte Sekundärimplantation aufgrund des
groÿen Strahldurchmessers von etwa 20µm dennoch zu verhindern, muss jedoch bereits bei der
Herstellung der photonischen Strukturen darauf geachtet werden, dass diese einen Abstand von
mindestens 10µm zueinander aufweisen (siehe auch Abbildung 8.1).
Die räumliche Auösung bei der gezielten Implantation von Stickstoonen in Nanostrukturen
wird jedoch nicht nur durch die Gröÿe des Lochs in der AFM-Spitze von hier 70 nm, sondern
auch durch die Genauigkeit der Positionierung der AFM-Spitze relativ zur Probe beeinusst. Zur
relativen Ausrichtung wird vor jeder Implantation eine herkömmliche AFM-Abrasterung durch-
geführt, die einen hinreichend groÿen Bereich der Diamantoberäche um die Zielposition herum
abdeckt. Um die Nanostruktur, beispielsweise einen Resonator in einer photonischen Kristall-
struktur, dabei nicht zu beschädigen, wird die Abrasterung kontaktlos durchgeführt (non-contact
mode). In Abbildung 8.2 sind zwei exemplarische Aufnahmen einer derartigen Abrasterung darge-
stellt. Anhand einer solchen Kartierung kann die Probe im Anschluss derart positioniert werden,
dass die Önung in der AFM-Spitze beispielsweise über dem Feldmaximum einer Resonatormo-
de ausgerichtet ist. Da die in den AFM-Abrasterungen erzielbare Auösung beim verwendeten
Gerät 1 nm beträgt [275] und der Probenhalter mithilfe von piezoelektrischen Positioniereinhei-
ten in Schritten von 0,1 nm verfahren werden kann, ergibt sich eine Genauigkeit der relativen
Positionierung der Probe zur AFM-Spitze von etwas mehr als einem Nanometer.
Bei der Implantation von Fremdatomen wird die räumliche Auösung darüber hinaus durch den
physikalischen Eekt der Streuung (straggling) beeinusst. Dringen die beschleunigten Stickstof-
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Abbildung 8.2: Topograsche Abbildungen exemplarischer AFM-Abrasterungen (a) für einen
M0-Resonator und (b) für einen M3-Resonator. In den Abbildungen sind sowohl
die Lochmuster als auch die Resonatoräche (blau markiert) zu erkennen.
onen in den Diamanten ein, so weist deren Trajektorie aufgrund der Streuung der Ionen an
Kohlenstoatomen des Diamantgitters keine perfekte Gerade auf. Die resultierende Zielposition
eines implantierten Fremdatoms ist folglich statistisch verteilt. Da die Ortsunbestimmtheit mit
zunehmender Energie ansteigt, sollte zum Erreichen einer bestmöglichen Auösung eine gerin-
ge Implantationsenergie gewählt werden. Bei der durch die verwendete Ionenquelle festgelegten
Implantationsenergie von 5 keV wird der Einuss der Streuung auf lediglich 3 nm begrenzt. Die
Implantationsenergie beeinusst jedoch neben der Stärke der auftretenden Streuung auch maÿ-
geblich die erzielte Implantationstiefe. Um Stickstoonen in die Mitte des Diamantlms implan-
tieren und somit für eine optimale Emitter-Resonator-Kopplung auch vertikal im Feldmaximum
einer Resonatormode positionieren zu können, wären Energien um 85 keV erforderlich, die zum
einen mit der verwendeten Ionenquelle nicht realisierbar sind und ferner die laterale Auösung
aufgrund der gröÿeren Streuung auf etwa 20 nm verschlechtern würden. Bei allen heute verfüg-
baren hochauösenden Techniken, die die gezielte Implantation von Stickstoonen in bereits
hergestellte Nanostrukturen ermöglichen, werden daher Fremdatome nur mit geringen Energien
und somit automatisch oberächennah eingebracht.
Da selbst oberächennah implantierte Ionen vorhandene Kanäle im Diamantgitter nutzen kön-
nen, um in gröÿere Tiefen geleitet zu werden (channeling), ist die zu erwartende Implantati-
onstiefe im Allgemeinen einer groÿen statistischen Schwankung unterworfen. Bei der gewählten
Implantationsenergie von 5 keV werden die Stickstoonen bei den hier verwendeten Diamant-
proben mit (001)-Oberäche bis zu 26 nm tief implantiert, mit einer mittleren zu erwartenden
Tiefe von 13 nm und einer Tiefe mit gröÿter Wahrscheinlichkeitsdichte von 23 nm [276].
Implantation von Stickstoonen in hergestellte Resonatoren
Mithilfe der beschriebenen AFM-Implantationseinheit wurden Stickstoonen in M7, M3 und
M0-Resonatoren implantiert, die in einer dünnen Diamantmembran in einem hybriden Proben-
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system hergestellt wurden (siehe Kapitel 6). Die Nanostrukturen weisen Abstände von mindestens
25µm zueinander auf, unerwünschte Sekundärimplantationen werden somit vermieden. Durch
Abpumpen der Vakuumkammer über eine Zeitspanne von 24 Stunden konnte ein Kammerdruck
von 6,8 · 10−6 mbar erzielt werden. Nach erfolgter Ausrichtung des Ionenstrahls zentral über der
AFM-Spitze wurde durch eine AFM-Abrasterung der Probenoberäche für jede Nanostruktur ei-
ne Karte erstellt (siehe Abbildung 8.2) und im Anschluss die Önung der AFM-Spitze über dem
Feldmaximum der Fundamentalmode des jeweiligen Resonators positioniert. Für die Implantatio-
nen wurde die beste verfügbare AFM-Spitze verwendet, die eine Önung mit einem Durchmesser
von 70 nm aufweist. Die erzielte laterale Auösung der Implantationen von Stickstoonen in die
Resonatoren liegt folglich bei einer Implantationsenergie von 5 keV unter Berücksichtigung des
Durchmessers des Lochs in der AFM-Spitze, dessen Positionierbarkeit relativ zur Probe sowie
der diskutierten Streuung der implantierten Ionen bei insgesamt etwa 74 nm.
Bei der Bestimmung einer geeigneten Implantationsdosis muss beachtet werden, dass nicht je-
des implantierte Stickstoon ein Farbzentrum ausbildet. Die erzielte Erfolgsquote (yield) wird
vornehmlich durch die Anzahl an verfügbaren Fehlstellen im Kristallgitter beeinusst [189]. Fehl-
stellen werden während des Implantationsprozesses erzeugt, bei Erhitzen des Diamanten mobil
und können bei hinreichend hohen Temperaturen zusammen mit einem vorhandenen Stickstof-
fatom ein NV-Zentrum bilden. Bei oberächennah implantierten Ionen reduziert die nicht weit
entfernte Diamantoberäche jedoch den Anteil an verfügbaren Fehlstellen erheblich. Bei Erhitzen
auf hohe Temperaturen rekombinieren beispielsweise 44 % der erzeugten Fehlstellen mit Kohlen-
stoatomen des Diamantgitters und darüber hinaus gehen 49 % der Fehlstellen an der nahen
Oberäche unmittelbar durch Diusion verloren [277]. Folglich steht oberächennah nur noch
ein geringer Anteil an Fehlstellen für die Bildung von Farbzentren zur Verfügung. Für einen
breiten Dosenbereich ermittelten Pezzagna et al. [189] für die Bildung von NV-Zentren bei der
Implantation von Sticksto mit einer Energie von 5 keV durch eine strukturierte AFM-Spitze
eine Erfolgsquote von 0,8 %. Im Rahmen dieser Arbeit in hochreinen Diamantlmen (electro-
nic grade Qualität) durchgeführte Testimplantationen lieferten in guter Übereinstimmung dazu
Werte zwischen 0,6 % bis hin zu 1,0 %.
Um statistisch ein einzelnes NV-Zentrum pro implantiertem Resonator zu erhalten, muss bei
der vorliegenden Aperturgröÿe unter Berücksichtigung der Erfolgsquote der Bildung eines NV-
Zentrums eine errechnete Optimaldosis von 2,7 · 1012 Ionen/cm2 gewählt werden. Da die Erzeu-
gung von Farbzentren ein statistischer Prozess ist, wurde die Implantationsdosis für die einzelnen
Resonatoren zwischen einer halben bis hin zur dreifachen Optimaldosis variiert.
8.1.2 Aktivierung und Nachweis implantierter NV-Zentren
Im Folgenden werden zunächst die Nachbehandlungsschritte beschrieben, die erforderlich sind,
um im Anschluss an die Implantation von Stickstoonen die Bildung von NV-Zentren zu ermög-
lichen, eine gute Kristallqualität wiederherzustellen und darüber hinaus eine eektive Konvertie-
rung der erzeugten Farbzentren in den negativen Ladungszustand zu ermöglichen. Im Anschluss
daran werden die optischen Messungen dargelegt und diskutiert, die im Rahmen dieser Arbeit
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durchgeführt wurden, um die erfolgreiche Erzeugung von NV-Zentren zu belegen sowie die Farb-
zentren in den Resonatoren näher zu untersuchen.
Nachbehandlung
Nach erfolgter Implantation von Stickstoonen wurden die Proben im Vakuum für 10 h einer
Temperatur von 900 ◦C ausgesetzt. Dies hat mehrere Gründe: Eine Folge des Ioneneinschlags sind
Kaskaden von im Diamantgitter verschobenen Kohlenstoatomen verbunden mit der Auösung
von sp3-Hybridisierungen (siehe Kapitel 6). Diese Schäden im Diamantgitter wirken sich nach-
teilig auf die Photolumineszenzeigenschaften der Farbzentren aus, Emitter zeigen beispielsweise
eine reduzierte Photostabilität sowie eine verminderte Emissionsrate. Ferner können derartige
Fehlstellen für eine erhöhte Hintergrunduoreszenz im roten Spektralbereich sorgen. Liegt die
Konzentration an erzeugten Defekten noch unterhalb einer Schwelle von etwa 1022 Fehlstellen
pro Kubikzentimeter Diamant, so ermöglicht das Erhitzen auf derartige Temperaturen die voll-
ständige Wiederherstellung einer guten Kristallqualität [252]. Des Weiteren werden Fehlstellen
bereits ab einer Temperatur von 700 ◦C beweglich und können durch das Kristallgitter hindurch
diundieren. Ein Groÿteil der Fehlstellen geht zwar wie angesprochen an der Diamantoberäche
verloren oder rekombiniert mit verschobenen Kohlenstoatomen im Diamantgitter [277], ein klei-
ner Anteil der erzeugten Fehlstellen erreicht jedoch auch ein zuvor implantiertes Stickstoatom.
In Folge dessen kann ein Sticksto-Fehlstellenzentrum erzeugt werden.
Bei Erhitzen auf derart hohe Temperaturen werden jedoch auch stets ein paar Nanometer der Dia-
mantoberäche zu sp2-hybridisiertem Kohlensto wie etwa Graphit umgewandelt, etwa aufgrund
eines nicht perfekten Vakuums im Ofen oder auch aufgrund von Implantationsschäden oberhalb
einer Schwelle von 1022 Fehlstellen pro Kubikzentimeter Diamant. Die sp2-hybridisierten Schich-
ten wurden vor der optischen Untersuchung bei Temperaturen von 450 ◦C in Luftatmosphäre
oxidiert sowie zusätzlich in dem bereits eingeführten Drei-Säuren-Mix aus Schwefelsäure, Salpe-
tersäure und Perchlorsäure chemisch entfernt.
Die Behandlung der Probenoberäche durch Erhitzen auf derartige Temperaturen in Luftatmo-
sphäre sowie Reinigen in den beschriebenen Säurebädern ermöglicht ferner die Konvertierung
entstandener NV-Zentren in die erwünschte negative Ladungskonguration. Um einen negativen
Ladungszustand erzielen zu können, muss in der Nähe des Farbzentrums zunächst ein Elektron
zur Verfügung gestellt werden. Die Aufgabe eines solchen Elektronendonators übernehmen in
der Regel benachbarte, ebenfalls implantierte Stickstoatome [278, 279]. Nachteiligerweise wir-
ken sowohl eine Graphitisierung als auch eine in der Regel vorliegende Wasserstoterminierung
der Diamantoberäche bis in eine Tiefe von etwa hundert Nanometer als weitere Elektronenak-
zeptoren, die von den Stickstoatomen zur Verfügung gestellte Elektronen in Konkurrenz zu den
erzeugten NV-Zentren ebenfalls binden können [280, 281]. Durch die dargelegten Nachbehand-
lungsschritte kann jedoch eine unter Umständen vorhandene Graphitschicht zuverlässig entfernt
werden, ferner resultiert aus dem Oxidieren an Luft sowie den Säurebädern eine Sauerstotermi-
nierung der Oberäche. Die Wahrscheinlichkeit, ein NV-Zentrum im negativen Ladungszustand
vorliegen zu haben, kann somit durch die erfolgte Nachbehandlung deutlich erhöht werden.
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Abbildung 8.3: Ortsaufgelöste Intensitätsabbildungen implantierter Nanostrukturen. (a) Fluo-
reszenzbild einer wenige hundert Nanometer dicken Diamantmembran mit zwölf
durch die AFM-Spitze implantierten Resonatoren (Auösung: 1000 nm) sowie
Fluoreszenzbilder bei feinerer Abrasterung (b) eines M3-Resonators und (c) ei-
nes M0-Resonators (Auösung: 100 nm). (d) Fluoreszenzbild des gleichen M0-
Resonators bei der kleinst möglichen Schrittweite (Auösung: 50 nm). Die farb-
lich kodierte Zählrate ist logarithmisch aufgetragen. Die Anregung erfolgte mit
einem grünen Laser bei 532 nm bei einer Laserleistung von 500µW.
Implantationsergebnisse
In Abbildung 8.3 sind ortsaufgelöste Intensitätsabbildungen einer implantierten, wenige hun-
dert Nanometer dicken Diamantmembran dargestellt. In dem Übersichtsbild in Abbildung 8.3a
sind die einzelnen Implantationsspots um die zwölf Resonatoren herum jeweils gut zu erkennen,
die unterschiedlich hohen Intensitäten sind dabei auf die intendierte Variation der Implanta-
tionsdosis zurückzuführen. Auch die Positionen der implantierten Resonatoren sind trotz der
groben Auösung bereits zu erahnen. Wird die Umgebung eines Resonators mit einer kleineren
Schrittweite abgerastert, so ist darüber hinaus zu erkennen, dass die Resonatorächen eben-
falls eine erhöhte Intensität aufweisen (Abbildung 8.3b-d). Diese Beobachtungen lassen auf eine
erfolgreiche Bildung von NV-Zentren in den Bereichen erhöhter Intensität nach der Implantati-
on von Stickstoonen und erfolgter Nachbehandlung der Probe schlieÿen, insbesondere sollten
somit in den Resonatorächen Farbzentren erfolgreich erzeugt worden sein. Anhand der Intensi-
tätsabbildungen bei hinreichend kleiner Schrittweite lässt sich ferner der jeweilige Resonatortyp
zuverlässig erkennen, die Abbildungen erlauben jedoch nicht, die genaue Position der Farbzen-
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tren in der jeweiligen Resonatoräche zu bestimmen. Die im Vergleich zu den Implantationspots
sowie den Resonatorächen niedrige Fluoreszenzintensität in unmittelbarer Umgebung der Re-
sonatoren lässt darüber hinaus auf eine erfolgreiche Abschirmung des Ionenstrahls durch den
AFM-Auslegerarm während des Implantationsvorgangs schlieÿen (Abbildung 8.3c).
Des Weiteren ist bei den abgebildeten ortsaufgelösten Intensitätsabbildungen auällig, dass die
detektierte Photonenrate im Bereich der photonischen Kristallstrukturen auch auÿerhalb der Re-
sonatorächen gegenüber der Photonenrate der umliegenden Diamantmembran deutlich erhöht
ist. Diese erhöhte Zählrate ist auf die in der Diamantmembran vorhandene Untergrundemissi-
on zurückzuführen und nicht etwa auf groÿächige, ungewollte Stickstomplantationen. Sowohl
spektroskopische Untersuchungen bei tiefen Temperaturen als auch ODMR-Messungen konnten
keinen Hinweis auf in den photonischen Kristallstrukturen auÿerhalb der Resonatorächen even-
tuell vorhandene NV-Zentren liefern. Insbesondere bei der gewählten Anregung mit einem grünen
Laser bei 532 nm weist der verwendete Diamant jedoch eine ausgeprägte Untergrundemission auf,
die sich über einen breiten Spektralbereich erstreckt. Während die abgestrahlte Untergrundemis-
sion in den unstrukturierten Bereichen der Diamantmembran im Mittel zu über 97 % innerhalb
der Membran geführt wird (siehe Kapitel 7), erlauben die Löcher der photonischen Kristallstruk-
tur hingegen die erhöhte Auskopplung von Licht in die beiden Halbräume. Folglich kann durch
ein vertikal über der Diamantoberäche positioniertes Objektiv im Bereich der Nanostruktur bei
gleicher Emissionsrate des Untergrunds eine erhöhte Photonenrate detektiert werden, Simula-
tionen sagen eine Erhöhung der Sammelezienz um etwa eine Gröÿenordnung voraus. Darüber
hinaus ist davon auszugehen, dass aufgrund der FIB-Strukturierung die Untergrundemission im
prozessierten Bereich der Diamantmembran trotz der umfangreichen Nachbehandlungsmaÿnah-
men zusätzlich leicht erhöht ist.
Neben den ortsaufgelösten Intensitätsabbildungen wurden in den implantierten Resonatorächen
Photolumineszenzspektren bei Temperaturen von 10 K aufgenommen (Abbildung 8.4). In allen
Spektren ist neben den Resonatormoden eine neue Spektrallinie bei etwa 638 nm zu erkennen,
die im Gegensatz zu den Moden sowohl Polarisationsanteile in Richtung der Resonatorachse als
auch senkrecht dazu aufweist. Darüber hinaus wurden ODMR-Spektren aufgenommen, die jeweils
einen eindeutigen Einbruch der Fluoreszenz bei kontinuierlicher Mikrowelleneinstrahlung mit Fre-
quenzen um 2,87 GHz zeigen. Aufgrund dieser Messergebnisse kann geschlussfolgert werden, dass
in allen Resonatoren nach der Implantation von Stickstoonen und den anschlieÿenden Nach-
behandlungsschritten erfolgreich NV-Zentren erzeugt werden konnten. Da jedoch selbst in den
Tieftemperaturspektren von mit halber Optimaldosis implantierten Resonatoren eine Nullpho-
nonenlinie zu erkennen ist, kann davon ausgegangen werden, dass zumindest in den mit höheren
Dosen implantierten Nanostrukturen mehrere NV-Zentren vorliegen.
Die durchgeführten Nachbehandlungsschritte bei dieser Probe sowie der Diamantprobe, in der die
Testimplantationen erfolgten, waren identisch. Eine mögliche Ursache für die hier erzielte höhere
Bildungsquote der NV-Zentren können abweichende Materialeigenschaften der beiden Proben
sein, auch wenn es sich in beiden Fällen um die gleiche Diamantqualität (electronic grade Qua-
lität) gehandelt hat. Ferner kann die Tatsache, dass die Testimplantationen in unbearbeitetem
Volldiamantmaterial und die endgültigen Implantationen in RIE-prozessierte und mit photoni-
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Abbildung 8.4: Photolumineszenzspektren eines M0-Resonators implantiert mit dreifacher Opti-
maldosis (a und b) und eines M0-Resonators implantiert mit halber Optimaldosis
(c und d) bei einer Temperatur von 10 K. (a und c) Die rote und die blaue Kurve
stellen zusätzlich aufgenommene Spektren mit einem Polarisationslter im Strah-
lengang dar. Bei Polarisatorstellung in Richtung der Resonatorachse (rot) werden
o-Moden unterdrückt, bei Ausrichtung senkrecht dazu (blau) e-Moden. Die gera-
den e1-Moden weisen Gütefaktoren von Q = 1440± 25 (a) bzw. Q = 2060± 50
(c) auf. Zusätzlich zur jeweiligen Fundamentalmode ist eine Spektrallinie im Be-
reich von 638 nm zu erkennen, die den Nullphononenlinien der NV-Zentren zu-
geschrieben werden kann. Die beiden Spektren wurden mit einem 600er-Gitter
mit einer Integrationszeit von 60 s aufgenommen. (b und d) Zugehörige Spektren
mit einem 1800er-Gitter. Bei Wellenlängen um 638 nm lassen sich hier mehre-
re Linien erkennen, die mit Gauÿkurven (grau) angepasst werden können. Das
jeweilige Spektrum lässt sich in diesem Wellenlängenbereich durch die Summe
dieser Gauÿkurven (rot) passend modellieren. Diese beiden Spektren wurden mit
einer Integrationszeit von 120 s aufgenommen. Die Anregung erfolgte mit einem
grünen Laser bei 532 nm bei einer Laserleistung von 500µW.
schen Kristallresonatoren strukturierte Diamantlme erfolgten eine Ursache sein. Des Weiteren
sind technisch bedingte Unsicherheiten bei dem eingestellten Ionenstrom während der AFM-
Implantationen nicht auszuschlieÿen.
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Der M0-Resonator in den exemplarischen Tieftemperaturspektren in den Abbildungen 8.4a und
8.4b wurde mit dreifacher Optimaldosis implantiert. Bei spektroskopischer Untersuchung bei
Wellenlängen um 638 nm sind mehrere Linien zu erkennen, die durch fünf Gauÿkurven mit Halb-
wertsbreiten von 125 GHz bis hin zu 375 GHz angepasst werden können. In dieser Resonatoräche
sind folglich mindestens fünf NV-Zentren erzeugt worden, es kann jedoch nicht ausgeschlossen
werden, dass die einzelnen Nullphononenlinien auf die Emission von jeweils mehr als einem
NV-Zentrum zurückzuführen sind. Eine gauÿförmig verbreitete NV-ZPL ist aufgrund einer übli-
cherweise in den verwendeten Diamantproben vorliegenden spektralen Diusion unter kontinu-
ierlicher Laseranregung (siehe Kapitel 2) zu erwarten .
Der M0-Resonator in den Abbildungen 8.4c und 8.4d wurde mit halber Optimaldosis implantiert.
Im Spektrum um 638 nm sind lediglich zwei Linien zu erkennen, die ebenfalls durch Gauÿkurven
hier mit Halbwertsbreiten von 370 GHz bzw. 200 GHz angepasst werden können. NV-Zentren
können, wie in Kapitel 2 bereits erläutert wurde, bei tiefen Temperaturen aufgrund vorliegen-
der Transversalverspannungen, die eine energetische Aufspaltung der beiden Orbitalzweige des
angeregten Zustand bewirken, eine Doppellinie aufweisen. Allerdings wäre für die im Rahmen
dieser Arbeit verwendeten hochreinen Diamantlme aufgrund vorliegender Transversalverspan-
nungen lediglich eine Aufspaltung der Nullphononenlinie von maximal wenigen zehn Gigahertz
erklärbar [165], nicht aber der im Spektrum gemessene Abstand der beiden Spektrallinien von
435 GHz. Darüber hinaus wurde die Emission aus der Resonatoräche auch mittels der Autokor-
relationsfunktion g2(τ) auf Einzelphotonencharakter hin untersucht. Die Funktion g2(τ) liefert
die Wahrscheinlichkeit, in einem Zeitintervall der Länge τ gleichzeitig mehr als ein Photon zu de-
tektieren (siehe auch Kapitel 5). Die Autokorrelationsfunktion zeigt bei diesem M0-Resonator wie
auch bei weiteren untersuchten Resonatoren keinen Einbruch der Anzahl detektierter Photonen
für τ = 0. Um zumindest eine Untergrenze für die Anzahl der inkorporierten NV-Zentren bestim-
men zu können, wird im Folgenden der zu erwartende Funktionswert g2(τ) in Abhängigkeit der
Anzahl der NV-Zentren im Resonator und unter Berücksichtigung des durch eine Sättigungs-
messung bestimmten Anteils der Untergrundemission an der Gesamtemission von pU = 31 %
abgeschätzt. Für den zu erwartenden Funktionswert bei n NV-Zentren gleicher Emissionsstärke
im Resonator gilt [123]: g2(0) = 1 + ((1 − 1/n) − 1) · (1 − pU )2. Somit wäre für einen einzelnen
Emitter mit einem Einbruch auf g2(0) = 0,53 zu rechnen, für drei Emitter beispielsweise auf
g2(0) = 0,84 und für zehn Emitter auf g2(0) = 0,95. Da in unserer Autokorrelationsfunktion kein
Einbruch zu beobachten ist, ist davon auszugehen, dass mehr als zehn Emitter in der Resona-
toräche erzeugt wurden.
Zusammengefasst konnten durch die beschriebene Methodik in allen implantierten Resonatorä-
chen NV-Zentren erzeugt und nachgewiesen werden. Aufgrund der durchgeführten Messungen
ist jedoch davon auszugehen, dass in keinem der Resonatoren ein einzelnes NV-Zentrum vorliegt,
sondern stets mehrere Farbzentren vorhanden sind.
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8.2 Deterministische Abstimmung einer Resonatormode auf die
Nullphononenlinie von NV-Zentren
Da die Moden photonischer Kristallresonatoren ein insbesondere hinsichtlich ihrer Resonanzwel-
lenlänge sensitives Verhalten gegenüber kleinsten Fabrikationsabweichungen zeigen und darüber
hinaus eine zielgenaue Herstellung photonischer Nanostrukturen in der für eine deterministische
Emitter-Resonator-Kopplung erforderlichen Präzision in Diamant herausfordernd bis unmöglich
ist, wurden in den vergangenen Jahren zahlreiche Methoden entwickelt, um die spektralen Posi-
tionen von Resonatormoden nach Herstellung der Nanostrukturen gezielt etwa auf die Nullpho-
nonenlinie von Farbzentren abstimmen zu können. Eine mittlerweile etablierte Möglichkeit ist die
Oxidation von Diamant an Luft oder auch in einer Sauerstoatmosphäre [82, 88]. Bei Erhitzen
auf Temperaturen über 450 ◦C beginnt Diamant an der Oberäche zu oxidieren, die Dicke der
Diamantmembran nimmt folglich ab bei gleichzeitiger Vergröÿerung der Radien der Luftzylinder.
Wie bereits in Kapitel 6 dargelegt wurde, führen bei allen im Rahmen dieser Arbeit betrachte-
ten Resonatortypen sowohl gröÿere Lochradien als auch eine dünnere Diamantschicht zu einer
Blauverschiebung der Resonanzwellenlänge der Moden (siehe Abbildung 6.1a und 6.6a). Die spek-
tralen Positionen der Resonatormoden verschieben sich dabei selbst bei kleinsten geometrischen
Änderungen stark, Simulationen sagen beispielsweise für ein Entfernen von lediglich 5 nm ober-
ächennahem Diamant eine Verschiebung der Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode des
M0-Resonators um 12 nm hin zu kürzeren Wellenlängen voraus. Die Oxidationstechnik wurde be-
reits erfolgreich eingesetzt, um etwa Moden von Resonatoren in zweidimensionalen photonischen
Kristallstrukturen selbst über spektrale Distanzen von bis zu 20 nm auf die Nullphononenlinie von
SiV-Zentren abzustimmen [88,237]. Da diese Abstimmungsmethode jedoch keine kontinuierliche
Überwachung der spektralen Positionen der Resonatormoden während des Abstimmungsprozes-
ses im Ofen erlaubt, musste die Prozessierung folglich über sehr viele kleine Schritte jeweils
unterbrochen durch erneute spektroskopische Untersuchungen erfolgen.
Werden die Luftzylinder hingegen verkleinert oder die Dicke der Diamantmembran vergröÿert,
so sagen Simulationen eine Verschiebung der Resonanzwellenlänge der Moden hin zu länge-
ren Wellenlängen voraus. Eine mehrere Mikrometer dicke Diamantschicht konnte zwar in einem
CVD-Prozess selbst nach bereits erfolgter AFM-Implantation und Erzeugung von NV-Zentren
homoepitaktisch auf einen Diamantlm aufgewachsen werden [282], die Abstimmung einer Re-
sonatormode auf einen Emitter durch das deterministische Aufwachsen einer lediglich wenige
Nanometer dicken Diamantschicht konnte jedoch bis heute noch nicht demonstriert werden. Ei-
ne alternative Möglichkeit ist, ein inertes Gas wie etwa Xenon oder Sticksto bei Flüssigheli-
umtemperaturen auf die Probenoberäche zu leiten [82, 234, 283]. Gasmoleküle kondensieren an
der Oberäche sowie in den Löchern der photonischen Kristallstrukturen, die Lochradien werden
somit verkleinert und die Schichtdicke vergröÿert. Für einen M3-Resonator in Galliumarsenid
konnte durch Kondensation sowohl von Xenongas als auch von Stickstogas eine Verschiebung
der Resonanzwellenlänge einer Mode um bis zu 4 nm erzielt werden [283]. In einer eindimensiona-
len photonischen Kristallstruktur in Diamant konnte eine Resonatormode durch Anlagerung von
Xenon sogar um 7 nm hin zu gröÿeren Wellenlängen spektral verschoben und somit erfolgreich
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in Resonanz mit der Nullphononenlinie eines einzelnen NV-Zentrums gebracht werden [82]. Des
Weiteren erlaubte das anschlieÿende Erwärmen der Proben auf Temperaturen über 160 K für
Xenon bzw. 63 K für Sticksto stets die rückstandsfreie Entfernung der auf der Probenoberäche
kondensierten Schichten. Eine Abstimmung der spektralen Modenposition durch Gasanlagerung
ist folglich reversibel, im Gegensatz zur beschriebenen Oxidationstechnik.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei verschiedene Abstimmungstechniken eingesetzt, die sich
gegenseitig ergänzen und in Kombination die deterministische Abstimmung einer Mode auf die
Nullphononenlinie von NV-Zentren ermöglichen. Die Anwendung der beschriebenen Oxidati-
onstechnik erlaubt zunächst eine grobe, aber dennoch zuverlässige spektrale Verschiebung der
Resonatormoden hin zu kürzeren Wellenlängen, ohne eine Verminderung der Gütefaktoren hin-
nehmen zu müssen. Eine spezielle Gasablagerungstechnik, bei der das im Probenraum des Kryo-
staten vorhandene Restgas an den Nanostrukturen angelagert wird, ermöglicht anschlieÿend die
Mode unter ständiger optischer Kontrolle gezielt hin zu längeren Wellenlängen zu verschieben. In
diesem Abschnitt wird der durchgeführte Abstimmungsprozess dargelegt und dabei insbesondere
auf die eingesetzte Gasablagerungstechnik eingegangen. Ferner werden die nach erfolgter Abstim-
mung durchgeführten optischen Analysen beschrieben und die zentralen Ergebnisse dargelegt. In
diesem Rahmen wird insbesondere auch auf die Bestimmung des erzielten generalisierten Purcell-
Faktors eingegangen. Im letzten Teil des Abschnitts erlaubt das in Kapitel 3 eingeführte Raten-
gleichungsmodell darüber hinaus die Ermittlung des theoretisch zu erwartenden generalisierten
Purcell-Faktors sowie die Untersuchung möglicher Limitierungen.
8.2.1 Abstimmung durch Oxidation und Gasanlagerung
Um eine zuverlässige Aussage über die erforderlichen Prozessparameter sowie die resultieren-
den spektralen Verschiebungen der Moden treen zu können, wurden die eingesetzten Abstim-
mungstechniken zunächst an verschiedenen Resonatoren in verschiedenen Proben getestet. Für
die Oxidationstechnik zeigte sich dabei, dass bei den verwendeten hochreinen Diamantlmen
Temperaturen von mindestens 515 ◦C erforderlich sind, um eine Verschiebung der spektralen
Modenpositionen nachweisen zu können. Wurde eine Probe beispielsweise für 30 min auf 515 ◦C
erhitzt, so konnte eine Verschiebung der Resonanzwellenlängen der Moden um etwa 0,1 nm hin
zu kürzeren Wellenlängen beobachtet werden. Bei Wahl einer leicht erhöhten Temperatur von
525 ◦C lag eine Blauverschiebung der Moden um etwa 1,2 nm pro durchgeführtem halbstündigen
Oxidationsschritt vor. Bei Raten in dieser Gröÿenordnung kann eine hinreichende Kontrolle des
Abstimmungsprozesses durch zwischengeschaltete spektroskopische Untersuchungen gewährleis-
tet werden und dennoch eine eektive Verschiebung der Moden erfolgen.
Bei beiden verwendeten Kryostaten trat zumindest bei Raumtemperatur regelmäÿig der Eekt
auf, dass Resonatormoden bei spektroskopischen Untersuchungen nach Abpumpen auf Drücke
um 10−4 mbar andere Resonanzwellenlängen aufwiesen als bei zuvor erfolgten Messungen bei
normalem Umgebungsdruck. Dieser Eekt kann jedoch entgegen ersten Annahmen nicht durch
die vorliegende Druckänderung sowie eine damit verbundene Änderung der Geometrie der pho-
tonischen Kristallstrukturen erklärt werden, da gezeigt werden konnte, dass die Moden unter
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kontinuierlicher Laseranregung bei 532 nm ihre spektralen Positionen weiter zu längeren Wel-
lenlängen hin änderten, selbst wenn der Druck in der Probenkammer konstant gehalten wurde.
Darüber hinaus wurden in allen Messreihen nur die Wellenlängen der Moden des direkt bestrahl-
ten Resonators beeinusst und zwar umso stärker, je gröÿer die Laserleistung war. Die Moden
anderer Nanostrukturen, die sich nicht im Laserfokus befanden, behielten ihre spektralen Posi-
tionen hingegen unabhängig vom Druck in der Probenkammer stets bei.
All diese Beobachtungen können wie folgt gedeutet werden: Da die Vakuumpumpe bei dem ver-
wendeten Kryostaten am höchsten Punkt der Probenkammer angeschlossen ist, werden durch
Abpumpen auf moderate Drücke um 10−4 mbar leichte Moleküle wie etwa Sticksto oder Helium
fast vollständig entfernt, wohingegen schwere Gasmolekülarten wie etwa diverse Kohlenwasser-
stoe zu einem höheren Anteil im Probenraum verbleiben. Aufgrund der beschriebenen Beob-
achtungen ist davon auszugehen, dass diese Restgasmoleküle unterstützt durch den Laserstrahl
in Richtung Probe transportiert werden und sich auf der durch die Laserbestrahlung veränderten
Diamantoberäche und vermutlich auch in den bestrahlten Löchern der photonischen Kristall-
strukturen ablagern. Eine derartige Absorption der Restgasmoleküle in der Anwesenheit von
Licht wird auch als Photoadsorption bezeichnet. Bei einer gröÿeren Laserleistung liegt wie zu
erwarten auch eine gröÿere spektrale Verschiebungsrate vor, da mehr Gasmoleküle pro Zeit an-
gelagert werden.
Nach weiterem Abpumpen und anschlieÿendem Abkühlen auf Flüssigheliumtemperaturen war
hingegen keine weitere Verschiebung der Moden mehr zu beobachten. Eine Mode, die bei Raum-
temperatur eine gewisse Resonanzwellenlänge aufwies, behielt diese spektrale Position auch stets
bei tiefen Temperaturen bei und auch insbesondere dann, wenn der Resonator bei tiefen Tempe-
raturen erneut mit einem grünen Laser bestrahlt wurde. Diese Beobachtung kann dadurch erklärt
werden, dass beim Abkühlen auf Flüssigheliumtemperaturen die im Probenraum verbliebenen
Gasmoleküle nahezu vollständig an den umgebenden Metallteilen kondensieren.
Die Anlagerung von Restgasmolekülen wurde auch von anderen Forschergruppen für die beob-
achtete Verschiebung der Resonanzwellenlängen der Moden in einem Kryostaten verantwortlich
gemacht. So wurde beispielsweise von photonischen Kristallstrukturen in Galliumarsenid berich-
tet, an denen sich Restgas sogar ohne zusätzliche Laserbestrahlung anlagerte und somit zu einer
Verschiebung der spektralen Positionen der Moden um mehrere Nanometer führte [283].
In Abbildung 8.5 sind die Photolumineszenzspektren eines M3-Resonators in Abhängigkeit der
Dauer der Lasereinstrahlung aufgetragen. Sowohl die geraden als auch die ungeraden Moden
weisen bei der durchgeführten zweistündigen Messung eine kontinuierliche Rotverschiebung ihrer
Resonanzwellenlängen auf. Die drei ungeraden Moden ändern unter ständiger Laseranregung ihre
Wellenlängen mit einer übereinstimmenden und darüber hinaus konstanten Rate von 3,4 nm/h.
Während die e3-Mode eine ebenfalls konstante Rate aufweist, zeigen die e1-Mode sowie die e2-
Mode des M3-Resonators ein hiervon abweichendes Verhalten. Die e2-Mode ändert ihre Resonan-
zwellenlänge zunächst mit einer gröÿeren Rate als die e1-Mode, bis die beiden Moden schlieÿlich
bei einer Wellenlänge von etwa 637 nm nahezu die gleiche spektrale Position aufweisen. Da je-
doch eine Kreuzung zweier gerader Eigenzustände grundsätzlich nicht möglich ist (siehe Kapitel
4), können die betrachteten Moden ihre Anordnung im Spektrum nicht vertauschen, es liegt eine
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Abbildung 8.5: Photolumineszenzspektren eines M3-Resonators zu verschiedenen Zeitpunkten
unter kontinuierlicher Anregung durch einen grünen Laser mit einer Wellenlänge
von 532 nm. Die Laserleistung betrug 1,5 mW. Der Kryostat wurde bei Raum-
temperatur und einem Druck von 10−4 mbar betrieben. Die Variationen in der
Intensität sind auf eine leichte Drift des Laserfokus aufgrund von instabilen Po-
sitionierern im verwendeten Kryostaten zurückzuführen.
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sogenannte vermiedene Kreuzung vor. Bei weiterer Lasereinstrahlung entfernen sich die Moden
spektral wieder, die e1-Mode zeigt dabei eine im Vergleich zu Beginn des Abstimmungsprozesses
vergröÿerte Rate von hier 6 nm/h, wohingegen die e2-Mode eine verminderte Rate von lediglich
1 nm/h aufweist. Die bei einer geeigneten Laserleistung erzielten moderaten Verschiebungsraten
im Bereich von wenigen Nanometern pro Stunde erlauben parallel die kontinuierliche Kontrol-
le des Fortschritts in Form von in regelmäÿigen Zeitabständen aufgenommenen Spektren. Für
M0 und M7-Resonatoren konnten Verschiebungsraten in der gleichen Gröÿenordnung beobach-
tet werden, mit ebenfalls leichten Abweichungen der Raten insbesondere zwischen geraden und
ungeraden Resonatormoden.
Weitere spektroskopische Untersuchungen haben darüber hinaus gezeigt, dass die Gütefaktoren
der Moden von M3 und M7-Resonatoren bei einer spektralen Verschiebung um beispielsweise
5 nm um bis zu 10 % reduziert werden können. Für die untersuchten M0-Resonatoren wurde je-
doch bei einer derartigen Verschiebung im Gegensatz dazu keine signikante Verminderung der
Gütefaktoren beobachtet. Eine spektrale Verschiebung der Resonatormode über eine Distanz
von sogar mehr als 100 nm konnte ebenfalls zumindest für M3 und M7-Resonatoren erfolgreich
demonstriert werden, derart groÿe Verschiebungen durch Gasanlagerung gingen jedoch stets mit
einem noch deutlicheren Rückgang der Gütefaktoren um bis zu 50 % einher.
Abschlieÿend ist noch anzumerken, dass auch die hier beschriebene Abstimmungstechnik per
Gasanlagerung ein reversibler Prozess ist. Wurde die Probe etwa zum erneuten Herstellen einer
sauerstoterminierten Oberäche auf eine Temperatur von 400 ◦C in Luftatmosphäre erhitzt, so
befand sich diese im Anschluss stets wieder in ihrem Ausgangszustand vor der Gasanlagerung.
Abstimmung der Fundamentalmode eines M0-Resonators auf die NV-ZPL
Im Folgenden wird sich auf den am besten geeigneten M0-Resonator beschränkt, der mit hal-
ber Optimaldosis implantiert wurde und lediglich zwei Linien im Spektrum um 638 nm aufweist
(Abbildung 8.4d). Bei diesem Resonator ist folglich mit der geringsten Anzahl an erzeugten
NV-Zentren unter allen implantierten Nanostrukturen zu rechnen, darüber hinaus liegt die Fun-
damentalmode spektral in der Nähe der Nullphononenlinie der NV-Zentren mit einem für die
angestrebte Kopplung vielversprechenden Gütefaktor von Q = 2060± 50.
Zur Abstimmung auf die Nullphononenlinie der NV-Zentren musste die spektrale Position der
Fundamentalmode des untersuchten M0-Resonators um etwa 10 nm hin zu kürzeren Wellen-
längen angepasst werden. In 25 Prozessschritten, die jeweils aus einem Oxidationsvorgang in
Luftatmosphäre mit anschlieÿender Kontrolle der spektralen Modenposition bestanden, wur-
de die Fundamentalmode zunächst blauverschoben. Nach erneuter Reinigung im beschriebenen
Drei-Säuren-Mix aus Schwefelsäure, Salpetersäure und Perchlorsäure wies die Resonatormode
eine resultierende Wellenlänge von 634 nm auf. Im Anschluss daran erfolgte die Feinabstimmung
auf die Nullphononenlinie der NV-Zentren durch Gasanlagerung. Dazu wurde der Resonator
bei Raumtemperatur und einem Druck in der Probenkammer des Kryostaten von 2 · 10−4 mbar
kontinuierlich bei einer Laserleistung von 1,5 mW bestrahlt. Nach zwei Stunden war die nale
Zielposition der Fundamentalmode bei 637,4 nm erreicht, die erzielte Verschiebungsrate betrug
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Abbildung 8.6: Abstimmung der Fundamentalmode eines M0-Resonators auf die Nullphononen-
linie von NV-Zentren. (a) Auftragung der Photolumineszenzspektren während
der Abstimmung nach verschiedenen Prozessschritten. (b) Vergleich der Sätti-
gungsmessung in Resonanz (rot) mit einer Sättigungsmessung auÿer Resonanz
(schwarz) sowie (c) Vergleich der Lebensdauermessung in Resonanz (rot) mit
einer Lebensdauermessung auÿer Resonanz (schwarz). Bei den Messungen au-
ÿer Resonanz wies die Mode eine zur NV-ZPL blauverschobene Wellenlänge von
634 nm auf. Die Photonen wurden in einem Filterfenster um 638 nm mit Breite
2,5 nm detektiert. (d) Photolumineszenzspektrum zur Abschätzung des Emis-
sionsanteils in die Fundamentalmode. Die Fläche unter der Lorentzkurve (rot)
verhält sich zur Fläche unter der gesamten Kurve (grau+rot) wie die jeweiligen
Intensitäten. Die Anregung erfolgte jeweils bei einer Wellenlänge von 532 nm.
somit etwa 1,8 nm/h. Die Fundamentalmode wies nach erfolgter Abstimmung einen nahezu un-
veränderten Gütefaktor von Q = 2021± 25 auf.
Anhand der während des Abstimmungsprozesses aufgenommenen Photolumineszenzspektren lässt
sich erkennen, dass die Intensität der Nullphononenlinie aufgrund der durchgeführten Abstim-
mung der Resonatormode stark überhöht wird (Abbildung 8.6a). Auch die in einem 2,5 nm
breiten Filterfenster um die Nullphononenlinie gemessenen leistungsabhängigen Zählraten neh-
men durch die erfolgte Abstimmung der Resonatormode zu, die Sättigungszählrate erhöht sich
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beispielsweise um einen Faktor 2,8 von 13,6 kHz auf 37,5 kHz (Abbildung 8.6b). Darüber hinaus
verkürzt sich die Lebensdauer der Farbzentren von 9,0 ns bei einer spektralen Position der Mode
von 634 nm auf 8,0 ns in Resonanz mit der Nullphononenlinie der NV-Zentren bei 637,4 nm (Ab-
bildung 8.6c). Zur Bestimmung der Lebensdauern wurden nach Anregung mit einem Laserpuls
Spektren des zeitabhängigen Fluoreszenzabfalls mithilfe eines Einzelphotonenzählers (siehe Ka-
pitel 5) aufgenommen, die durch eine doppelt exponentielle Funktion angepasst werden konnten.
Neben der Lebensdauer des angeregten Zustands der NV-Zentren lieferte diese Modellierung
stets auch noch eine zweite Zeitkonstante, die in der Gröÿenordnung von etwa 1 ns liegt und
der schnell abklingenden Emission durch weitere Emitter in der Diamantmembran (Untergrund)
zugeschrieben werden kann. Die durch das Abstimmen der Resonatormode erzielte Verkürzung
der Lebensdauer der NV-Zentren kann jedoch die in dem gewählten Filterfenster beobachtete
Erhöhung der Sättigungszählrate nur zum Teil erklären. Dies lässt die Schlussfolgerung zu, dass
durch das Abstimmen der Fundamentalmode nicht nur die Emissionsrate insgesamt, sondern
zusätzlich auch der Anteil der in die Nullphononenlinie und somit auch der Anteil der in das
beschriebene Filterfenster emittierten Photonen an der gesamten NV-Emission erhöht wird.
Der Emissionsanteil in die Mode sowie der resultierende Purcell-Faktor können ebenfalls an-
hand der aufgenommenen Photolumineszenzspektren abgeschätzt werden. Unter Berücksichti-
gung der Tatsache, dass die Sammelezienz der emittierten Photonen wellenlängenabhängig
ist und insbesondere bei der Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode einen verminderten
Wert aufweist (siehe Kapitel 7), ergibt sich der Kopplungsfaktor der spontanen Emission zu
β∗ = IMode/IGesamt = 18,3 % (Abbildung 8.6d). Da NV-Zentren üblicherweise Debye-Waller-
Faktoren um 3 % aufweisen, kann daraus geschlussfolgert werden, dass durch die erfolgte Reso-
natorkopplung ein deutlich erhöhter Anteil der Photonen über die Nullphononenlinie der NV-
Zentren emittiert wird. Die im Vergleich zur Erhöhung der Sättigungszählrate um einen Faktor
2,8 hier bestimmte gröÿere Erhöhung kann durch ein für die Sättigungsmessungen eingesetztes,
mit 2,5 nm im Vergleich zur ZPL-Breite immer noch sehr breites Filterfenster sowie der Tat-
sache, dass das wellenlängenabhängige Verhalten der Sammelezienz zwar für den β∗-Faktor
berücksichtigt wurde, aber nicht in den Sättigungsmessungen mit einieÿt, erklärt werden. Aus
dem ermittelten β∗-Faktor kann mithilfe von Gleichung (3.34) schlieÿlich auch der generalisierte
Purcell-Faktor ermittelt werden, der sich hier zu F ∗ = 0,224 ergibt.
Eine direkte Messung der Lebensdauer der NV-Zentren ohne Einuss des Resonators ist aufgrund
der gewählten Vorgehensweise der nachträglichen Implantation in die bereits hergestellten Na-
nostrukturen zwar grundsätzlich unmöglich, die Kenntnis des Purcell-Faktors erlaubt jedoch zu-
mindest die Abschätzung dieser Gröÿe. Für die durch eine Emitter-Resonator-Kopplung bedingte
Änderung ∆γ der Emissionsrate eines Farbzentrums gilt nach Gleichung (3.31) ∆γ = F ∗ · γ. Da
die betrachteten NV-Zentren in Resonanz eine Lebensdauer von 8,0 ns aufweisen und der gene-
ralisierte Purcell-Faktor zu F ∗ = 0,224 bestimmt wurde, ergibt sich mit Gleichung (3.31) eine
abgeschätzte Lebensdauer ohne Einuss der Resonatormode von 9,8 ns. In diesem Zusammen-
hang sei angemerkt, dass sich die Mode des M0-Resonators bei der zuvor gemessenen Lebensdauer
von 9,0 ns zwar auÿer Resonanz der ZPL, aber immer noch in Resonanz mit dem phononischen
Seitenband der NV-Zentren befand.
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Abbildung 8.7: Photolumineszenzanregungsspektrum des M0-Resonators im Wellenlängenbe-
reich der NV-ZPL. Die in einem Filterfenster von 650 nm bis 750 nm gemessenen
Zählraten wurden jeweils auf die momentane Leistung des verwendeten durch-
stimmbaren Diodenlasers normiert und durch eine Lorentzkurve angepasst.
Um die Nullphononenlinien der NV-Zentren trotz vorliegender Resonanz mit der Fundamen-
talmode des M0-Resonators analysieren zu können, wurde zusätzlich ein Photolumineszenzan-
regungsspektrum im Wellenlängenbereich von 636,2 nm bis 638,5 nm aufgenommen (Abbildung
8.7). In diesem Spektrum ist zunächst auällig, dass nur noch eine der beiden im Photolumines-
zenzspektrum in Abbildung 8.4d zuvor detektierten Linien zu erkennen ist und zwar diejenige,
auf die die Mode abgestimmt wurde. Die verbliebene Linie weist im PLE-Spektrum eine Halb-
wertsbreite von 360 GHz auf, in guter Übereinstimmung mit dem vor dem Abstimmungsprozess
im PL-Spektrum ermittelten Wert von 370 GHz. Eine mögliche Ursache für das Verschwinden
der zweiten Linie könnte eine Konversion der zugehörigen NV-Zentren in den neutralen Ladungs-
zustand sein. Da die Emissionslinie jedoch auch nach einem weiteren Säurebad und Erhitzen in
Luftatmosphäre zur erneuten Gewährleistung einer sauerstoterminierten Oberäche in anschlie-
ÿenden spektroskopischen Untersuchungen nicht detektiert werden konnte, ist davon auszugehen,
dass die zugehörigen NV-Zentren so oberächennah erzeugt wurden, dass diese durch die zur Ab-
stimmung erforderlichen Oxidationsschritte in Luftatmosphäre entfernt wurden.
Abschlieÿend wurde die Emission aus der Resonatoräche des M0-Resonators erneut mithilfe der
Autokorrelationsfunktion g2(τ) auf Einzelphotonencharakter hin untersucht. Die Autokorrelati-
onsfunktion zeigt trotz der Tatsache, dass nur noch eine Emissionslinie im Spektrum zu erken-
nen ist weiterhin keinen Einbruch der Anzahl an detektierten Photonen für τ = 0. Daher kann
geschlussfolgert werden, dass die verbliebene Emissionslinie bei 637,4 nm durch die Nullphono-
nenlinien von weiterhin mindestens zehn NV-Zentren (siehe auch Abschnitt 8.1.2) gebildet wird.
Des Weiteren ist davon auszugehen, dass die Emissionslinien der einzelnen NV-Zentren zusätzlich
durch spektrale Diusion, verursacht durch Ladungsträgereinschlüsse in der Nähe der Farbzen-
tren [178, 284], verbreitert sind. Diese Deutung deckt sich auch mit den Erkenntnissen weiterer
Untersuchungen, so konnten beispielsweise unter grüner Laseranregung in Diamantnanokristallen
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spektrale Sprünge zwischen 20 GHz bis hin zu 260 GHz gemessen werden [188]. Auch für ober-
ächennah implantierte NV-Zentren wurden bereits Linienbreiten bis hin zu 468 GHz gemessen
und die Linienverbreiterung der spektralen Diusion zugeschrieben [89]. Für die im betrachteten
M0-Resonator erzeugten NV-Zentren kann die Schlussfolgerung gezogen werden, dass die Emis-
sionslinie im PLE-Spektrum der Halbwertsbreite 360 GHz auf die Nullphononenlinien mehrerer
NV-Zentren zurückzuführen ist, die selbst wiederum aufgrund der spektralen Diusion Linien-
breiten in dieser Gröÿenordnung aufweisen.
8.2.2 Vergleich mit einem Ratengleichungsmodell
Liegt ein einzelnes NV-Zentrum ohne umgebenden Resonator vor, etwa in einem Nanodiaman-
ten oder auch in einer Diamantmembran, so kann das zugehörige Emissionsspektrum durch acht
Lorentzkurven angepasst und aus den deduzierten Anpassungsparametern die Dephasierungsrate
γ∗, die Relaxationsraten in den Grundzustand γi,i−1 sowie die relativen Stärken ei der einzelnen
Übergänge ermittelt werden [149, 201]. Diese Parameter erlauben im Anschluss zusammen mit
den Kenndaten einer Resonatormode die Lösung der Ratengleichungen und somit insbesondere
die Bestimmung des zu erwartenden wellenlängenabhängigen Purcell-Faktors bei einer Kopplung
des breitbandigen Emitters an diese Mode (siehe Kapitel 3). Da die NV-Zentren nach Implan-
tation von Stickstoonen in bereits hergestellte Resonatoren erzeugt wurden, ist jedoch für die
Emitter im betrachteten M0-Resonator kein Emissionsspektrum ohne Einuss der Nanostruktur
verfügbar. Dennoch kann zumindest eine näherungsweise Bestimmung der zur Lösung der Ra-
tengleichungen erforderlichen NV-Emissionsparameter erfolgen, wie im Folgenden dargelegt wird.
Bestimmung der Emissionsparameter der NV-Zentren
In Abbildung 8.8a ist ein Emissionsspektrum abgebildet, das zwischen zwei Oxidationsschrit-
ten aufgenommen wurde. Die Fundamentalmode des M0-Resonators bendet sich rotverschoben
zur Nullphononenlinie der NV-Zentren. Da Mode und oberächennah implantierte Farbzentren
abweichende Fokuspunkte in z-Richtung aufweisen, konnte die Justage so gewählt werden, dass
die NV-Zentren möglichst gut im Spektrum hervortreten und die Mode gleichzeitig einen mög-
lichst geringen Einuss auf das Spektrum hat. Da zusätzlich die Kenndaten der Mode wie etwa
der Gütefaktor und somit auch die Halbwertsbreite bekannt sind, kann aufgrund der erfolgten
spektroskopischen Untersuchung das Emissionsspektrum der NV-Zentren ohne Einuss des Re-
sonators abgeschätzt und durch acht Lorentzkurven angepasst werden.
Die aus den einzelnen Lorentzkurven ermittelten Parameter der NV-Emission sind in Tabelle 8.1
zusammengefasst. Die zugehörigen Zentralwellenlängen stimmen mit den in früheren Untersu-
chungen ermittelten spektralen Positionen für NV-Zentren in Nanodiamanten sowie in Resona-
toren in photonischen Kristallstrukturen gut überein [89, 149, 201]. Auch die Linienbreiten, die
üblicherweise starken Schwankungen unterworfen sind, bewegen sich im Rahmen zuvor ermit-
telter Werte [201]. Darüber hinaus weist die an die NV-ZPL angepasste Lorentzkurve mit 2,1 %
eine typische relative Stärke auf, in der Literatur wird üblicherweise von Debye-Waller-Faktoren
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Abbildung 8.8: (a) Photolumineszenzspektrum des M0-Resonators (schwarze Linie) nach Erzeu-
gung der NV-Zentren. Die Resonatormode weist nach bereits erfolgten ersten
Abstimmungsschritten per Oxidation eine Wellenlänge von 641 nm auf. Nach
Abschätzung des reinen NV-Spektrums ohne Resonatormode wurde das Spek-
trum durch acht Lorentzkurven angepasst. Zusätzlich ist im Spektrum die Sum-
me dieser Lorentzkurven (rot) eingezeichnet. (b) Generalisierter Purcell-Faktor
als Funktion der spektralen Position der Fundamentalmode des M0-Resonators.
Mithilfe des Ratengleichungsmodells wurden der generalisierte Purcell-Faktor des
ZPL-Übergangs F ∗0 (blau), der Seitenbandübergänge F
∗
i (grün) sowie der gesam-
te generalisierte Purcell-Faktor F ∗ (rot) für eine Mode mit Gütefaktor Q = 2021
und Modenvolumen V = 0,4 (λ/n)3, den ermittelten Parametern aus Tabelle 8.1
sowie γ∗ = 2π · 360 GHz, γ = 102 MHz und κ = 1,462 THz berechnet.
zwischen 2 % [149] bis hin zu 4 % [150] berichtet. Lediglich die relativen Stärken einzelner Sei-
tenbandlinien weichen leicht von den in der Literatur berichteten Werten ab [201].
An dieser Stelle sei angemerkt, dass das gemessene und durch die Lorentzkurven angepasste
Spektrum lediglich einen Durchschnitt der Spektren der einzelnen erzeugten NV-Zentren dar-
stellt. Daher steckt in den ermittelten Parametern in Tabelle 8.1 implizit die Annahme, dass
NV-Emission im betrachteten M0-Resonator
Übergang i λi in nm νi in THz ∆νi in THz ei in % γi in MHz γi,i−1 in THz
0 637,4 470,6 0,36 2,1 2,19 0
1 646,2 464,3 15,1 13 13,7 92,4
2 659,2 455,1 7,70 25 25,0 46,1
3 671,6 446,7 10,9 4,9 4,98 66,5
4 685,5 437,6 13,4 17 17,8 82,1
5 703,4 426,5 13,5 4,1 4,17 82,3
6 715,4 419,4 15,0 10 10,7 91,8
7 748,5 400,8 25,6 22 23,2 158
Tabelle 8.1: Ermittelte Parameter der NV-Emission nach Anpassung des abgeschätzten NV-
Spektrums durch acht Lorentzkurven (siehe auch Abbildung 8.8a).
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alle NV-Zentren im Resonator das gleiche Seitenbandspektrum sowie das gleiche ZPL-Spektrum
besitzen. Da Farbzentren jedoch insbesondere in verspannten Diamantproben leicht voneinan-
der abweichende Emissionseigenschaften zeigen, kann davon ausgegangen werden, dass einzelne
Lorentzkurven im Vergleich zur Emission eines einzelnen Emitters eine erhöhte Breite oder auch
einen erhöhten Flächenanteil aufweisen mit folglich ebenfalls erhöhten zugehörigen Abklingraten
γi und Relaxationsraten γi,i−1. Darüber hinaus wird das Spektrum und folglich auch die einzel-
nen Lorentzkurven durch die breitbandige Emission von ebenfalls angeregten Untergrundemit-
tern beeinusst. Aufgrund der veränderten Abstrahlcharakteristik im Bereich der photonischen
Kristallstruktur tritt der Untergrund im Resonator sogar stärker als auf der umliegenden Dia-
mantmembran hervor und ist ferner aufgrund der erfolgten FIB-Strukturierung zusätzlich erhöht.
Des Weiteren hat die insbesondere für Wellenlängen innerhalb und auÿerhalb der photonischen
Bandlücke abweichende Sammelezienz (siehe Kapitel 7) einen Einuss auf die relativen Inten-
sitäten im Spektrum und somit auch auf die ermittelten Parameter der NV-Emission.
Wird für die implantierten NV-Zentren im betrachteten M0-Resonator eine ZPL-Halbwertsbreite
von ∆ν = 360 GHz angesetzt, so ergibt sich eine Dephasierungsrate von γ∗ = 2π ·∆ν = 2,26 THz.
Hierbei wird davon ausgegangen, dass die für die spektrale Diusion verantwortlichen Sprünge
der NV-ZPL wesentlich kleinere Zeitkonstanten aufweisen als die Lebensdauer des angeregten
Zustands und die spektrale Diusion folglich durch eine reine Dephasierungsrate beschrieben
werden kann (siehe Kapitel 3). Da die Lebensdauer der NV-Zentren ohne Einuss des Resona-
tors zu 9,8 ns abgeschätzt wurde, ergibt sich ferner eine zugehörige spontane Emissionsrate von
γ = 102 MHz. Des Weiteren kann aus dem Gütefaktor der Resonatormode mit Q = 2021 und der
zugehörigen Resonanzwellenlänge mit ωR = 637,4 nm die Abklingrate der Resonatorphotonen zu
κ = ωR/Q = 1,462 THz berechnet werden. Der ermittelte Gütefaktor sowie das simulierte Mo-
denvolumen der Fundamentalmode des M0-Resonators mit V = 0,4 (λ/n)3 erlauben wiederum
zusammen mit Gleichung (3.25) die Berechnung des Kopplungsfaktors der Emitter-Resonator-
Kopplung zu g = 120 GHz. Es gilt folglich κ  g > γ, die Emitter-Resonator-Kopplung erfolgt
somit wie angenommen im Regime der schwachen Kopplung. Mithilfe dieser abgeleiteten Gröÿen
können auch die in Tabelle 8.1 angegebenen Abklingraten γi und Relaxationsraten γi,i−1 für die
NV-Zentren sowie die Kopplungsfaktoren gi bestimmt werden.
Bestimmung der generalisierten Purcell-Faktoren
Die ermittelten Parameter erlauben die Berechnung der generalisierten Purcell-Faktoren durch
Einsetzen in die Gleichungen (3.60), (3.61) und (3.62). Jedem möglichen Seitenbandübergang
wird ein eigener Purcell-Faktor F ∗i zugeordnet, der mit der zugehörigen Übergangsrate Ri zwi-
schen Emitter und Resonator über die Beziehung F ∗i = Ri/γ zusammenhängt, analog wird dem
ZPL-Übergang ein Purcell-Faktor F ∗0 = R0/γ mit der Übergangsrate R0 zugewiesen (siehe Ka-
pitel 3). In Abbildung 8.8b sind die Purcell-Faktoren der einzelnen Übergänge sowie der resultie-
rende gesamte Purcell-Faktor für den betrachteten M0-Resonator dargestellt. Der Purcell-Faktor
zeigt ein von der Resonanzwellenlänge der Fundamentalmode abhängiges Verhalten und nimmt
bei einer spektralen Modenposition von 637,4 nm, der Wellenlänge der Nullphononenlinie der
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NV-Zentren, mit F ∗ = 3,9 sein Maximum an. Dieser Wert ist jedoch um einen Faktor 17 gröÿer
als der zuvor ermittelte experimentelle Wert mit F ∗exp = 0,224. Um im Experiment gemessene
generalisierte Purcell-Faktoren zuverlässig reproduzieren zu können, muss das verwendete Ra-
tengleichungsmodell oensichtlich noch modiziert werden.
In der erfolgten theoretischen Modellierung wurde zum einen stets davon ausgegangen, dass die
NV-Zentren optimal zur Resonatormode ausgerichtet sind. Wie bereits in Kapitel 7 ausführlicher
dargelegt wurde, ist dies jedoch für die NV-Dipole in einer Probe mit (001)-Oberäche nicht der
Fall, die Projektion auf die Polarisationsrichtung der Resonatormode beträgt im Mittel lediglich
24 %. Da die relative Orientierung eines Dipolemitters zum Modenfeld nach Gleichung (3.45)
linear in den Purcell-Faktor einieÿt, wird unter Berücksichtigung dieser mittleren Dipolorientie-
rung der theoretisch bestimmte Purcell-Faktor für das vorliegende schwache NV-Ensembles um
einen Faktor 4 vermindert. Des Weiteren wurde bislang im Modell von einer Quantenezienz
von eins ausgegangen, gemessene Quantenezienzen von NV-Zentren schwanken jedoch stark
und können Werte bis hinunter zu 10 % annehmen [285]. In Untersuchungen an Nanokristallen
konnte die Verminderung der vorliegenden Quantenezienz auf die Nähe der NV-Zentren zur
Oberäche zurückgeführt werden [285]. Für in Volldiamantmaterial oberächennah implantierte
Emitter wurden Quantenezienzen zwischen 0,7 und 0,82 gemessen [286], die aufgrund der durch
die FIB-Strukturierung verminderten Diamantqualität für die NV-Zentren in den Resonatoren
eher eine Obergrenze darstellen. Zwischen Quantenezienz und generalisiertem Purcell-Faktor
besteht ebenfalls ein linearer Zusammenhang [89]. Wird für die im betrachteten M0-Resonator
inkorporierten NV-Zentren eine mittlere Quantenezienz von η = 0,7 angenommen, so wird der
ermittelte generalisierte Purcell-Faktor folglich für alle spektralen Positionen der Mode und ins-
besondere in Resonanz mit der Nullphononenlinie der NV-Zentren um einen Faktor 1,4 reduziert.
Ferner führt die durchgeführte oberächennahe Implantation von Stickstoonen zu einem nicht
perfekten Überlapp zwischen Dipolmomenten der NV-Zentren und elektrischem Feld der Resona-
tormode. Für eine Implantationstiefe von 5 nm wird der Purcell-Faktor dadurch nach Gleichung
(3.45) beispielsweise um einen simulierten Faktor von 4,0 reduziert, für eine Tiefe von 15 nm
um 3,2 und selbst für eine Tiefe von 50 nm noch um einen simulierten Faktor von 1,7. Für die
hier bei einer Implantationsenergie von 5 keV erzielte Implantationstiefe von etwa 23 nm wird
der Purcell-Faktor um einen simulierten Faktor von 2,5 vermindert. Des Weiteren kann auch die
laterale Auösung der AFM-Implantationen von hier 74 nm den generalisierten Purcell-Faktor
beeinussen. Wird im Grenzfall davon ausgegangen, dass die NV-Zentren alle im Randbereich
der AFM-Apertur implantiert wurden, so sagen Simulationen eine Reduktion des Purcell-Faktors
um einen Faktor von bis zu 2 voraus.
Während die für das untersuchte NV-Ensemble angenommene mittlere Dipolorientierung sowie
die erzielte Implantationstiefe als zuverlässige Werte angesehen werden können, kann hingegen
die Quantenezienz der in die Resonatoren implantierten NV-Zentren auch durchaus kleiner
als η = 0,7 sowie die erzielte laterale Positionierung der erzeugten NV-Zentren auch durch-
aus besser als die Auösung der AFM-Implantationen von 74 nm sein. Wird für den Einuss
der Quantenezienz sowie der begrenzten lateralen Positionierbarkeit zusammen ein Faktor von
1,7 angenommen, so ergibt sich ein gesamter Korrekturfaktor von 17, der mithilfe des Ratenglei-
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chungsmodells vorhergesagte generalisierte Purcell-Faktor kann somit in Einklang mit dem zuvor
experimentell ermittelten Wert von F ∗exp = 0,224 gebracht werden. Der Vollständigkeit wegen ist
noch anzumerken, dass nach Gleichung (3.45) auch eine ungenaue spektrale Positionierung der
Resonatormode den Purcell-Faktor zusätzlich vermindern könnte. Aufgrund der eingesetzten prä-
zisen Abstimmungstechniken kann hier jedoch von einer optimalen spektralen Abstimmung der
Mode auf die NV-ZPL ausgegangen werden.
Mithilfe des eingeführten Ratengleichungsmodells lässt sich ferner abschätzen, welche genera-
lisierten Purcell-Faktoren durch Resonatormoden mit gröÿeren Gütefaktoren oder auch durch
NV-Zentren mit schmaleren ZPL-Halbwertsbreiten theoretisch erreichbar wären. Bei einer ange-
nommenen idealen Quantenezienz, idealen Dipolorientierung sowie idealen Positionierung wäre
für unsere NV-Zentren bei der betrachteten Resonatormode mit Q = 2021 wie angesprochen ein
Purcell-Faktor von F ∗ = 3,9 bei einer spektralen Modenposition von 637,4 nm zu erwarten. Hätte
die Mode hingegen einen Gütefaktor von Q = 8250, der im Rahmen dieser Arbeit für die Fun-
damentalmode eines weiteren hergestellten M0-Resonators experimentell erzielt wurde, so würde
sich ein generalisierter Purcell-Faktor von F ∗ = 5,3 ergeben. Bei weiterer Zunahme des Güte-
faktors würde die Steigerungsrate stagnieren und der Purcell-Faktor gegen einen Grenzwert von
F ∗ = 5,9 streben. Während NV-Zentren, die in photonische Kristallstrukturen in dünnen Dia-
mantmembranen implantiert wurden Nullphononenlinien mit Breiten von durchaus mehreren
hundert Gigahertz aufweisen, wurden für oberächennah implantierte NV-Zentren in Volldia-
mantmaterial bereits ZPL-Halbwertsbreiten in der Gröÿenordnung von 10 GHz gemessen [284].
Wird eine zugehörige Dephasierungsrate von lediglich γ∗ = 2π · 10 GHz = 63 GHz bei sonst
unveränderten NV-Emissionsparametern in der Modellierung angenommen, so würde sich ein
Purcell-Faktor von F ∗ = 12 für Q = 8250 bzw. F ∗ = 6,4 für Q = 2021 ergeben.
Diese Ergebnisse lassen die Schlussfolgerung zu, dass der maximal erreichbare generalisierte
Purcell-Faktor durch Parameter der NV-Zentren wie etwa die Quantenezienz oder auch die
ZPL-Halbwertsbreite wesentlich stärker limitiert ist als durch Parameter der Mode wie etwa den
Gütefaktor, eine hinreichende spektrale Abstimmung stets vorausgesetzt. Darüber hinaus stel-
len die erzielte laterale und vertikale Positionierung sowie die Dipolorientierung der NV-Zentren
relativ zum Modenfeld entscheidende Einschränkungen dar.
8.3 Zusammenfassung und Ausblick
Im vorliegenden Kapitel wurde zunächst die Erzeugung von NV-Zentren in bereits hergestellten
Resonatoren in photonischen Kristallstrukturen dargelegt. Die Implantation der Stickstoonen
erfolgte mithilfe einer hochauösenden Technik, bei der die Oberäche der Diamantprobe durch
eine strukturierte AFM-Spitze maskiert wurde. AFM-Abrasterungen der Resonatoren ermöglich-
ten eine als Apertur genutzte Önung in der AFM-Spitze präzise über dem Feldmaximum einer
Resonatormode auszurichten. Die erläuterten Nachbehandlungsmaÿnahmen gewährleisteten an-
schlieÿend die Bildung von NV-Zentren sowie deren Konvertierung in den angestrebten negativen
Ladungszustand. In durchgeführten optischen Analysen konnte nachgewiesen werden, dass in al-
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len implantierten Nanostrukturen im Bereich der Resonatorächen NV-Zentren mit durch spek-
trale Diusion inhomogen verbreiterten Nullphononenlinien mit Halbwertsbreiten von wenigen
hundert Gigahertz erzeugt wurden und darüber hinaus der AFM-Auslegerarm eine hinreichen-
de Abschirmung für die umliegenden Bereiche bot. Ferner konnte aufgrund erfolgter Messungen
die Schlussfolgerung gezogen werden, dass in den Resonatorächen stets mehrere NV-Zentren
erzeugt wurden, selbst wenn in Emissionsspektren nur eine einzige, wenige hundert Gigahertz
breite Linie im Bereich der NV-ZPL zu erkennen war.
Darüber hinaus wurden in diesem Kapitel zwei Abstimmungstechniken dargelegt, die sich gegen-
seitig ergänzen und in Kombination die deterministische Abstimmung einer Resonatormode auf
die Nullphononenlinie der in die Resonatoräche implantierten NV-Zentren ermöglichten. Die
Fundamentalmode eines M0-Resonators mit Gütefaktor Q = 2060 konnte zunächst durch Oxi-
dation blauverschoben und im Anschluss durch Anlagerung von Restgasmolekülen unter parallel
erfolgender spektroskopischer Kontrolle gezielt bis zur Resonanz mit der NV-ZPL rotverscho-
ben werden, ohne signikante Verminderung des Gütefaktors. Im Vergleich zu einer spektralen
Modenposition von 634 nm konnte die ZPL-Intensität in Resonanz deutlich erhöht, die Sätti-
gungszählrate in einem schmalen Filterfenster um die ZPL um einen Faktor 2,8 gesteigert und
die NV-Lebensdauer von 9,0 ns auf 8,0 ns verkürzt werden. Anhand der spektralen Intensitäts-
verteilung konnte ferner ein Kopplungsfaktor der spontanen Emission von β∗ = 18,7 % sowie ein
generalisierter ZPL Purcell-Faktor von F ∗ = 0,224 in Resonanz ermittelt werden.
Des Weiteren wurde das in Kapitel 3 eingeführte Ratengleichungsmodell zur Bestimmung des
theoretisch zu erwartenden generalisierten Purcell-Faktors eingesetzt. Dazu wurde das Emissi-
onsspektrum der implantierten NV-Zentren ohne Einuss des M0-Resonators abgeschätzt und die
für die Modellierung benötigten Parameter der NV-Emission durch Anpassung des Spektrums
durch acht Lorentzkurven ermittelt. Unter Berücksichtigung der mittleren Dipolorientierung,
der verminderten Quantenezienz sowie der erzielten lateralen und vertikalen Positionierung
der NV-Zentren konnte der durch das theoretische Modell vorhergesagte ZPL Purcell-Faktor für
das vorliegende schwache NV-Ensemble in Einklang mit dem ermittelten experimentellen Wert
gebracht werden. Die Anwendung des Ratengleichungsmodells bot ferner die Möglichkeit, Limi-
tierungen des erzielten Purcell-Faktors zu untersuchen. Dabei zeigte sich, dass die Eigenschaften
der NV-Zentren wie die Halbwertsbreite der Nullphononenlinie oder die Quantenezienz den ge-
neralisierten Purcell-Faktor stärker beeinussen als der Gütefaktor der Mode und darüber hinaus
die laterale und vertikale Positionierbarkeit sowie die relative Orientierung der Emissionsdipole
der NV-Zentren zum Modenfeld entscheidende Limitierungen darstellen.
Um in Zukunft einzelne Emitter in bereits hergestellten Nanostrukturen zu erhalten, müssten die
Ionendosen in weiteren Implantationsserien schrittweise verringert werden. Die garantierte Er-
zeugung eines einzelnen NV-Zentrums in der Resonatoräche ist jedoch selbst bei einer optimal
gewählten Implantationsdosis aufgrund des stochastischen Charakters der Stickstomplantation
sowie der anschlieÿenden Erzeugung der NV-Zentren prinzipiell nicht möglich.
Alternativ könnten in Zukunft in einer Diamantmembran erzeugte Emitter zunächst optisch cha-
rakterisiert und im Anschluss daran die photonischen Kristallstrukturen um geeignete einzelne
Farbzentren herum gefertigt werden, wie zumindest für SiV-Zentren bereits erfolgreich demons-
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triert wurde [237]. Da bei diesem Zugang die laterale Positionierung der vorhandenen Farbzentren
zunächst nicht von Relevanz ist, könnten gröÿere Implantationsenergien gewählt werden, die die
Verortung der Fremdatome in der Mitte der Diamantmembran und somit auch vertikal im Be-
reich der Feldmaxima potenzieller Resonatormoden erlauben würden. Durch Implantation von
Stickstoonen mit dazu erforderlichen Energien von etwa 85 keV konnten darüber hinaus be-
reits NV-Zentren mit ZPL-Halbwertsbreiten von 28 MHz und somit in der Gröÿenordnung der
natürlichen Linienbreite erzeugt werden [268], wohingegen für oberächennah erzeugte Emit-
ter lediglich Halbwertsbreiten bis hinunter zu 10 GHz gemessen wurden [284]. Darüber hinaus
versprechen derart tief implantierte Emitter eine gröÿere Photostabilität sowie eine gesteigerte
Quantenezienz. Wird zusätzlich als Ausgangsmaterial eine Diamantmembran mit (111)-Ebene
als Oberäche verwendet, so könnte der Purcell-Faktor bei einer potenziellen Emitter-Resonator-
Kopplung noch weiter gesteigert werden, da geeignete NV-Dipole in einer derartigen Probe eine
für die potenzielle Kopplung optimale Orientierung aufweisen.
Statt Stickstoonen in eine derartige Diamantmembran zu implantieren, könnten die Emitter
alternativ bereits während des CVD-Wachstums eingebracht werden. Spezielle CVD-Prozesse
erlauben sogar die Erzeugung von NV-Zentren, die vorzugsweise eine für die potenzielle Emitter-
Resonator-Kopplung optimale Dipolorientierung in der Membranebene aufweisen [287,288], wo-
hingegen die resultierenden Orientierungen der Dipole bei implantierten Farbzentren stets sto-
chastisch verteilt sind. Die Ausbeute an optimal ausgerichteten NV-Dipolen könnte durch die
Verwendung von eingewachsenen Farbzentren folglich weiter erhöht werden.
Trotz der angeführten Argumente, die für die dargelegte Variation der Herstellungsreihenfolge
sprechen, weist die Implantation von Stickstoonen durch eine strukturierte AFM-Spitze zum
einen den entscheidenden Vorteil auf, dass eine laterale Auösung der erzeugten Farbzentren
relativ zum Feldmaximum einer Resonatormode von bis zu 20 nm erreicht werden kann [271].
Eine Positioniergenauigkeit in dieser Gröÿenordnung ist bei nachträglicher Herstellung eines Re-
sonators um ein bestehendes NV-Zentrum zumindest nach heutigem Stand noch nicht erreichbar.
Des Weiteren ermöglichen ausschlieÿlich die hochauösenden Implantationstechniken die gezielte
Erzeugung von Farbzentren in bereits hergestellten Nanostrukturen. Folglich werden hochauö-
sende Implantationtechniken auch in Zukunft das Mittel der Wahl zur Erzeugung von Farbzen-
tren etwa in Resonatoren in photonischen Kristallen in Diamant mit einer für eine potenzielle
Emitter-Resonator-Kopplung hinreichenden lateralen Auösung bleiben, trotz der im vorliegen-
den Kapitel aufgezeigten Limitierungen. Sollte jedoch zukünftig die Positionierbarkeit der nach-
träglich um ein bestehendes Farbzentrum herum hergestellten Nanostrukturen verbessert werden
können, so würde dieser Zugang zumindest für ausgewählte Anwendungen eine vielversprechende
Alternative zu hochauösenden Implantationstechniken bieten. Andererseits könnten aber auch
die dargelegten Limitierungen der hochauösenden Implantationstechniken in Zukunft noch um-
gangen werden, so wurden etwa in den vergangenen Jahren vielversprechende Fortschritte bei
der FIB-Implantation von Emittern gemacht. Zumindest für Siliziumionen konnte der Strahl-
durchmesser des fokussierten Ionenstrahls auf unter 40 nm reduziert und Siliziumionen bei einer




9 Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis
bei der Spinauslese von NV-Zentren
Die Messungen in Abschnitt 9.2 wurden zusammen mit Johannes Görlitz entwickelt
und durchgeführt, die Modellierung mithilfe des Ratengleichungsmodells in Abschnitt
9.2 erfolgte in Zusammenarbeit mit Johannes Görlitz und Benjamin Kambs.
Das Sticksto-Fehlstellenzentrum zeichnet sich gegenüber weiteren vielversprechenden Quante-
nemittern durch zahlreiche herausragende Eigenschaften aus, wie etwa die auÿerordentlich lange
Spinkohärenzzeit oder auch die Möglichkeit, den Spinzustand sogar bei Raumtemperatur initia-
lisieren, manipulieren und rein optisch auszulesen zu können. Spinerhaltende optische Übergän-
ge zwischen dem angeregten Zustand und dem Grundzustand sowie ein spinabhängiger nicht-
strahlender Übergang (intersystem crossing) in einen Singulettzustand mit langer Lebensdauer
erlauben eine zuverlässige Spininitialisierung von NV-Zentren in der Spinprojektion ms = 0. Der
Spinzustand kann darüber hinaus durch abgestimmte Mikrowellenfelder gezielt manipuliert und
ein NV-Zentrum somit auch in der Spinprojektion ms = ±1 präpariert werden. Da die Photolu-
mineszenzintensität im ms = ±1-Zustand (dark state) aufgrund der höheren Wahrscheinlichkeit
für ein intersystem crossing signikant niedriger ist als im ms = 0-Zustand (bright state), kann
die vorliegende Spinprojektion rein optisch ausgelesen werden.
Die Schärfe der Unterscheidbarkeit der beiden Spinzustände bei der optischen Spinauslese wird
durch das Signal-Rausch-Verhältnis (signal-to-noise ratio, SNR) quantisiert. Ein hinreichend
groÿer SNR ermöglicht beispielsweise den Einsatz eines NV-Zentrums als Magnetfeldsensor zur
zuverlässigen Detektion von kleinsten Magnetfeldern auf Nanometerskalen [5557, 289] oder die
Überprüfung grundlegender Prinzipien der Quantenmechanik wie etwa durch die Demonstrati-
on einer schlupochfreien Verletzung der Bellschen Ungleichung erfolgt [72]. Des Weiteren kann
ein NV-Zentrum bei einem hinreichend groÿen Signal-Rausch-Verhältnis zusammen mit dem
Kernspin des intrinsischen Stickstoatoms oder alternativ dem Kernspin eines benachbarten
13C-Atoms, die jeweils durch Kopplung an den Elektronenspin des NV-Zentrums optisch initia-
lisiert und ausgelesen werden können, als Quantenspeicher [66,290292] sowie zukünftig auch als
Kernkomponente eines Quantenrepeaters [293,294] eingesetzt werden.
In diesem Kapitel wird untersucht, wie sich die Kopplung der Mode eines Resonators an NV-
Zentren auf das Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese auswirkt. Das Signal-
Rausch-Verhältnis wird in diesem Rahmen als abgeleitete Gröÿe eingeführt, die durch den Pho-
tolumineszenzkontrast sowie die Anzahl der bei Laseranregung detektierten Photonen nach Prä-
paration der NV-Zentren imms = 0-Zustand festgelegt ist. Die zunächst noch relativ zur NV-ZPL
blauverschobene Fundamentalmode eines M0-Resonators in einer photonischen Kristallstruktur
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in Diamant mit Gütefaktor Q = 2060 wird mithilfe der in Kapitel 8 eingeführten Abstimmungs-
techniken auf die Nullphononenlinie des in der Resonatoräche erzeugten NV-Ensembles abge-
stimmt und der Photolumineszenzkontrast vor und nach Abstimmen der Mode ermittelt. Hierzu
wird ein kombiniertes Verfahren bestehend aus drei aufeinanderfolgenden Messungen eingesetzt,
das die zuverlässige Bestimmung des zeitaufgelösten Photolumineszenzkontrastes ermöglicht. Ein
Vergleich der experimentell ermittelten sowie der zusätzlich durch die Anwendung eines Raten-
gleichungsmodells theoretisch vorhergesagten Kontraste jeweils vor und nach Abstimmen der
Mode wird zeigen, dass der Kontrast durch das Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL im unteren
einstelligen Prozentbereich verringert wird. Die ermittelte Abnahme des Kontrastes ermöglicht
im Anschluss zusammen mit der ebenfalls ermittelten Erhöhung der detektierten Photonenanzahl
die Abschätzung der resultierenden Änderung des SNR. Es wird gezeigt werden, dass durch das
Abstimmen der Fundamentalmode des M0-Resonators auf die Nullphononenlinie des betrach-
teten NV-Ensembles eine nahezu Verdreifachung des SNR bei der optischen Spinauslese erzielt
werden kann und der SNR darüber hinaus bei einer besseren Emitter-Resonator-Kopplung durch
das Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL sogar mehr als versechsfacht werden könnte.
9.1 Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese
Im Rahmen dieser Arbeit wird für das Signal-Rausch-Verhältnis einer optischen Messung, die
zwischen den beiden Spinprojektionen ms = 0 und ms = ±1 eines NV-Zentrums unterscheiden





Hierbei ist N0 der Erwartungswert an detektierten Photonen bei der optischen Spinauslese, wenn
das NV-Zentrum in der Spinprojektion ms = 0 präpariert wurde und N1 analog der Erwartungs-
wert bei Präparation des NV-Zentrums in der Spinprojektion ms = ±1. Da die zur Anregung des
NV-Zentrums benötigten Photonen eines Lasers eine Poisson-Verteilung aufweisen, kann davon
ausgegangen werden, dass auch die zu N0 und N1 gehörenden Zufallsvariablen Poisson-verteilt
sind [77]. Die Dierenz zweier Poisson-verteilter Zufallsvariablen ist Skellam-verteilt mit der zu-
gehörigen Varianz σ2 = N0+N1 [295]. Der Quotient in Gleichung (9.1) ist somit als ein geeignetes
Maÿ für das Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese eines NV-Zentrums anzuse-
hen.
Wie anhand von Gleichung (9.1) zu erkennen ist, wird das Signal-Rausch-Verhältnis maÿgeblich
durch die Dierenz N0 − N1 der detektierten Photolumineszenz bei der optischen Spinauslese
beeinusst. Durch Normieren mit dem Erwartungswert N0 der Photolumineszenz bei Präpara-
tion des NV-Zentrums im ms = 0-Zustand erhält man den relativen Photolumineszenzkontrast






9.1 Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese
Durch Einsetzen von Gleichung (9.2) in Gleichung (9.1) kann folgender Zusammenhang zwischen
Signal-Rausch-Verhältnis, Kontrast und Anzahl N0 der detektierten Photonen bei Präparation



















Anhand dieser Gleichung lässt sich erkennen, dass das Signal-Rausch-Verhältnis bei der opti-
schen Spinauslese sowohl von der Anzahl der detektierten Photonen nach Präparation eines NV-
Zentrums imms = 0-Zustand als auch von dem erzielten Photolumineszenzkontrast abhängig ist.
9.1.1 Methodik zur SNR-Erhöhung
Anhand von Gleichung (9.3) lassen sich unmittelbar mehrere Zugänge zur Erhöhung des Signal-
Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese ableiten, über die im Folgenden ein exempla-
rischer Überblick gegeben wird. Eine Möglichkeit hierzu ist die Steigerung der Sammelezienz
der emittierten Photonen. Wird beispielsweise der Anteil des durch ein Objektiv aufgesammelten
Lichts verdoppelt, so erhöht sich der SNR um einen Faktor
√
2, da das von der Poisson-verteilten
Photonendetektion direkt abhängige Signal-Rausch-Verhältnis mit
√
N0 skaliert.
Die mit einem herkömmlichen vertikal über der Diamantprobe positionierten Objektiv erzielte
Sammelezienz wird zum einen durch die Kristallorientierung und die damit verbundene Aus-
richtung der NV-Dipole relativ zur Diamantoberäche beeinusst. Für ein NV-Zentrum in einer
Diamantprobe mit (001)-Ebene als Oberäche können aufgrund der suboptimalen relativen Aus-
richtung der NV-Dipole zur Grenzäche Diamant/Luft weniger als 3 % der ausgesendeten Photo-
nen aufgesammelt werden (siehe Kapitel 7). Eine Probe mit (111)-Orientierung erlaubt hingegen
die Ausrichtung der Emissionsdipole parallel zur Probenoberäche, die Auskopplung von Licht
wird folglich maximiert. Die Sammelezienz konnte für NV-Zentren durch Wahl dieser optima-
len Kristallorientierung beispielsweise um 65 % gegenüber einer (001)-Probe gesteigert werden,
mit einer damit verbundenen Erhöhung des SNR um einen Faktor 1,3 [296]. Des Weiteren kann
das Aufsammeln emittierter Photonen durch die Fabrikation einer Festkörperimmersionslinse mit
Antireexbeschichtung um ein NV-Zentrum verbessert werden. Verluste aufgrund von Totalre-
exion an der Grenzäche Diamant/Luft werden durch eine derartige Linse nahezu vollständig
unterbunden. Zusammen mit einer geeigneten Kristallorientierung mit der (111)-Ebene des Dia-
mantgitters als Probenoberäche konnten für einzelne NV-Zentren so bereits Sättigungszählraten
von über einer Million detektierter Photonen pro Sekunde gemessen und der SNR insgesamt um
einen Faktor 5 im Vergleich zur Spinauslese in einer (001)-Probe und ohne zusätzliche Festkör-
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perimmersionslinse gesteigert werden [53]. Alternativ konnte die Sammelezienz auch durch In-
korporation der NV-Zentren in Nanotürme [99,100], Nanodrähte [297] oder Wellenleiter [80,298]
optimiert werden. Sogar ein ganzes Feld aus gezielt angeordneten Nanotürmen wurde theoretisch
konzipiert, das als groÿe Metalinse zur Bündelung und gezielten Abstrahlung des von einem NV-
Zentrum emittierten Lichts eingesetzt werden kann [299]. Zukünftig könnte eine derartige Linse
etwa die direkte Einkopplung der abgestrahlten Photonen in eine optische Faser ohne weitere
Linsenoptiken ermöglichen. Bendet sich das NV-Zentrum in einer wenige hundert Nanometer
dicken Diamantmembran, so kann die Sammelezienz ferner durch das zusätzliche Anbringen
eines Goldspiegels in einem geeigneten Abstand parallel zur Diamantoberäche oder auch durch
das Inkorporieren des Emitters in eine photonische Kristallstruktur gesteigert werden, wie in
Kapitel 7 ausführlich dargelegt wurde.
Eine weitere Möglichkeit der SNR-Erhöhung besteht nach Gleichung (9.3) in der Erhöhung des
relativen Photolumineszenzkontrastes C. Dies konnte etwa durch Steiner et al. [168] durch Aus-
nutzen bedingter Flip-Flop-Prozesse zwischen dem Elektronenspin eines NV-Zentrums und dem
Kernspin des intrinsischen 15N -Atoms demonstriert werden. Für den Kernspin eines Stickstoa-
toms wurde ein Polarisationsmechanismus entwickelt, der durch eine vermiedene Kreuzung zweier
kombinierter Zustände aus Elektronenspin und Kernspin bei Magnetfeldstärken um 500 G im an-
geregten Zustand ermöglicht wird. Dadurch konnte der Kontrast signikant erhöht und der SNR
um einen Faktor
√
3 gesteigert werden. Alternativ kann auch durch resonantes optisches Auslesen
des Spinzustands bei Temperaturen unter 20 K eine Erhöhung des Kontrastes erzielt werden, wie
etwa durch Robledo et al. [53] demonstriert wurde. Bei tiefen Temperaturen weist der angeregte
Zustand des NV-Zentrums sechs Energieniveaus auf (siehe Kapitel 2). Spinerhaltende Übergänge
zwischen der Spinprojektion ms = 0 im Grundzustand und den Orbitalzweigen Ex und Ey des
angeregten Zustands können aufgrund der für diesen Spinzustand sehr geringen Wahrscheinlich-
keit für ein intersystem crossing derart resonant getrieben werden, dass nur bei Präparation des
Farbzentrums im ms = 0-Zustand signikant Photonen emittiert werden. Darüber hinaus erlau-
ben spinselektive Übergänge in das Singulettsystem bei resonanter Anregung der Übergange für
den ms = ±1-Zustand eine eektive Spininitialisierung der NV-Zentren in der Spinprojektion
ms = 0, ein Polarisationsgrad von über 99 % kann durch optisches Pumpen erzielt werden. Bei
resonanter Anregung konnte so bereits ein Kontrast von 89 % für einzelne NV-Zentren gemessen
werden [53], wohingegen bei gewöhnlicher optischer Spinauslese unter nicht-resonanter Laser-
anregung in der Regel lediglich Photolumineszenzkontraste von bis zu 30 % [54] erzielt werden
können. Dies würde einer SNR-Erhöhung um einen Faktor 2,1 entsprechen.
Neben einer Erhöhung der Sammelezienz oder des Photolumineszenzkontrastes kann auch eine
Verkürzung der Lebensdauer des NV-Zentrums das Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen
Spinauslese steigern. Die Lebensdauer des angeregten Zustands eines Farbzentrums ist direkt
von der lokalen Zustandsdichte am Ort des untersuchten Quantenemitters abhängig. Wird die
Zustandsdichte etwa durch Kopplung des Emitters an eine Resonatormode erhöht, so wird die
spontane Emissionsrate um den Purcell-Faktor F gesteigert. Könnte die Lebensdauer durch den
Purcell-Eekt beispielsweise halbiert werden, so wäre nach Gleichung (9.3) mit einer Steigerung
des SNR um einen Faktor
√
2 zu rechnen, aber nur unter der Prämisse, dass der Kontrast bei
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Überhöhung der spontanen Emissionsrate als konstant angenommen werden kann. Nach heutigem
Wissensstand ist jedoch genau diese Annahme umstritten. Bogdanov et al. [78] beobachteten bei-
spielsweise bei NV-Ensembles in Nanodiamanten eine Abnahme des Photolumineszenzkontrastes
bei Verkürzung der Lebensdauer durch Kopplung an plasmonische Inseln. Eine derartige Abnah-
me des Kontrastes limitiert eine mögliche SNR-Erhöhung.
In den vergangenen Jahren wurden vielversprechende theoretische Studien veröentlicht, die
unter der Annahme verschiedener Mechanismen der Spinmischung sowie verschiedener Anre-
gungsregime Vorhersagen hinsichtlich der Änderung des Photolumineszenzkontrastes oder auch
des SNR bei einer Verkürzung der Lebensdauer und einer damit verbundenen Erhöhung der
spontanen Emissionsrate treen [77,78]. Wird zunächst eine mögliche Spinmischung im Triplett-
system ausgeschlossen und lediglich eine Spinmischung durch nicht-strahlende Übergänge in das
Singulettsystem zugelassen, so sagen Bogdanov et al. [78] für das Anregungsregime der Sättigung
voraus, dass der Kontrast eines NV-Zentrums bei einer Verkürzung der Lebensdauer unverändert
bleibt und der SNR folglich gesteigert werden kann. Der unveränderte Kontrast lässt sich im Mo-
dell dadurch erklären, dass die Übergangsraten in den langlebigen Singulettzustand unabhängig
von der Lebensdauer des angeregten Zustands sind. Erfolgt die optische Spinmessung hingegen
bei niedrigen Anregungsraten, so wird eine Verringerung des Photolumineszenzkontrastes bei
Verkürzung der Lebensdauer erwartet [78]. Dies lässt sich wiederum im Modell so erklären, dass
eine Verkürzung der Lebensdauer bei niedriger, konstanter Anregungsrate zu einer geringeren
Wahrscheinlichkeit für ein intersystem crossing und somit zu einer geringeren Wahrscheinlich-
keit für einen Übergang in den langlebigen Singulettzustand führt.
Wird neben den nicht-strahlenden Übergangen in das Singulettsystem zusätzlich eine nicht-
strahlende Spinmischung im angeregten Zustand des Triplettsystems berücksichtigt, so wird
durch Wolf et al. [77] zumindest für das Anregungsregime der Sättigung ein streng monoton
wachsendes Verhalten des SNR für immer gröÿer werdende Purcell-Faktoren vorhergesagt. Dies
ist im Modell so zu erwarten, da sowohl die Übergangsraten in das Singulettsystem als auch
die nicht-strahlende Spinmischungsrate im angeregten Zustand des Triplettsystems als von der
Emissionsrate unabhängig angenommen werden. Der Photolumineszenzkontrast sollte somit bei
Verkürzung der Lebensdauer des angeregten Zustands unverändert bleiben und der SNR auf-
grund der erhöhten Emissionsrate folglich gesteigert werden. Wird alternativ in der Modellierung
statt der nicht-strahlenden Spinmischung im angeregten Zustand eine strahlende Spinmischung
zwischen dem angeregten Zustand und dem Grundzustand des Triplettsystems angenommen, so
nimmt der theoretisch vorhergesagte SNR bei einem Purcell-Faktor von etwa 2 sein Maximum
an und fällt für gröÿer werdende Purcell-Faktoren streng monoton ab [77]. Dies ist im Modell so
zu erwarten, da die angenommene strahlende Spinmischungsrate mit der Emissionsrate skaliert
und somit bei Verkürzung der Lebensdauer mit einer Abnahme des Photolumineszenzkontrastes
zu rechnen ist, der wiederum die SNR-Erhöhung limitiert.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Auswirkung der Ankopplung von NV-Zentren an die Mode
eines photonischen Kristallresonators und der damit verbundenen Verkürzung der Lebensdauer
auf das Signal-Rausch-Verhältnis bei der optischen Spinauslese untersucht. Neben der Verkür-
zung der Lebensdauer selbst, die im Experiment durch eine TCSPC-Messung zugänglich ist,
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beeinusst hierbei nach Gleichung (9.3) auch die Änderung der Sammelezienz den SNR. Deren
wellenlängenabhängiges Verhalten wurde für die hergestellten Resonatoren bereits in Kapitel 7
ausführlich beschrieben. Im Folgenden ist jedoch noch zu klären, wie sich eine Verkürzung der
Lebensdauer auf den Kontrast auswirkt und ob somit insgesamt durch das Abstimmen einer
Resonatormode auf die Nullphononenlinie von NV-Zentren eine Erhöhung des Signal-Rausch-
Verhältnis erzielt werden kann. Zur Beantwortung dieser Fragen ist insbesondere die Entwicklung
einer Methodik zur Kontrastbestimmung erforderlich, die den Vergleich des erzielten Photolumi-
neszenzkontrastes vor und nach Abstimmen einer Mode auf die NV-ZPL zuverlässig ermöglicht.
9.1.2 Methodik zur zuverlässigen Kontrastbestimmung
In diesem Abschnitt werden zunächst gängige Methoden zur Bestimmung des erzielten Pho-
tolumineszenzkontrastes bei der optischen Spinauslese eines NV-Zentrums erläutert. Auf der
Basis der eingeführten Methoden wird anschlieÿend das in dieser Arbeit eingesetzte Verfahren
dargelegt, das die Vorteile der einzelnen Techniken kombiniert und somit die zuverlässige und
reproduzierbare Bestimmung des Photolumineszenzkontrastes ermöglicht.
Kontrastbestimmung anhand einer CW ODMR-Messung
Eine Möglichkeit der Kontrastbestimmung ist die Durchführung einer ODMR-Messung unter
kontinuierlicher Laser- und Mikrowelleneinstrahlung. Die Nullfeldaufspaltung der Grundzustands-
niveaus eines NV-Zentrums liegt mit Dg = 2,88 GHz im Frequenzbereich gängiger Mikrowellen-
quellen. Da darüber hinaus magnetische Dipolübergänge mit ∆ms = ±1 erlaubt sind, kann
der Übergang zwischen den beiden Grundzustandsniveaus mit einem geeigneten Mikrowellen-
feld getrieben werden. Wird ein NV-Zentrum durch einen nicht-resonanten Laser angeregt und
zusätzlich mithilfe einer Mikrowellenantenne ein oszillierendes Magnetfeld am Ort des Emitters
erzeugt, so ist die Anzahl an pro Zeit detektierten Photonen bei nicht-resonanten Mikrowellenfre-
quenzen zunächst maximal. Wird die Mikrowellenfrequenz im Anschluss derart variiert, dass das
Mikrowellenfeld auf den Grundzustandsübergang zwischen ms = 0 und ms = ±1 abgestimmt ist,
so ndet ein Populationstransfer zwischen den Energieniveaus im Grundzustand statt. Da das
NV-Zentrum im ms = ±1-Zustand aufgrund der höheren Wahrscheinlichkeit für ein intersystem
crossing im Mittel weniger Photonen emittiert als im ms = 0-Zustand, nimmt die Intensität der
registrierten Photolumineszenz in Resonanz ab, im ODMR-Spektrum ist ein lorentzförmiger, um
die Resonanzfrequenz zentrierter Einbruch zu beobachten.
In Abbildung 9.1a ist ein für NV-Zentren typisches ODMR-Spektrum dargestellt. Das untersuch-
te NV-Ensemble wurde ebenfalls mithilfe der AFM-Einheit in eine dünne Diamantmembran hier
jedoch auÿerhalb einer photonischen Kristallstruktur implantiert. Da während der Messung ein
externes Magnetfeld der konstanten Flussdichte B = 2 mT angelegt war, sind die lorentzförmigen
Einbrüche im ODMR-Spektrum, die den beiden Spinprojektionen ms = −1 und ms = +1 zu-
geordnet werden können, aufgrund der resultierenden Zeeman-Aufspaltung des Grundzustands
um jeweils 38 MHz verschoben. Dies erlaubt durch Wahl einer geeigneten Mikrowellenfrequenz
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Abbildung 9.1: ODMR-Messungen an einem NV-Ensemble bei Raumtemperatur unter kontinu-
ierlicher Laseranregung bei 532 nm sowie kontinuierlicher Mikrowelleneinstrah-
lung. (a) Anzahl der detektierten Photonen in Abhängigkeit der Mikrowellenfre-
quenz. Aufgrund des angelegten externen Magnetfelds der konstanten Flussdichte
2 mT weisen die zu den beiden Spinprojektionen ms = −1 bzw. ms = +1 gehö-
renden lorentzförmigen Einbrüche unterschiedliche Resonanzfrequenzen auf. (b)
Kontrast (blau) und Linienbreite (rot) in Abhängigkeit der Mikrowellenleistung
für die Spinprojektion ms = +1.
die gezielte Populierung etwa des ms = +1-Zustands, auf den sich im weiteren Verlauf des Ka-
pitels beschränkt wird. Die Dierenz der Photolumineszenzintensität kann anhand eines solchen
ODMR-Spektrums unmittelbar abgelesen werden, exemplarisch ergibt sich hier ein absoluter
Kontrast von 36 000 Photonen sowie ein relativer Kontrast von 10,7 %.
Hinsichtlich der Bestimmung des Kontrastes anhand einer durchgeführten ODMR-Messung sind
zwei Sachverhalte zu beachten. Zum einen bewirkt das Mikrowellenfeld sowohl eine Spinrotation
von ms = 0 in ms = +1 als auch gleichzeitig eine Spinrotation von ms = +1 zurück in ms = 0.
Die Populationen der Spinzustände oszillieren, nach kurzer Zeit stellt sich ein Besetzungsgleichge-
wicht ein. Es ist somit selbst in einem idealen System unmöglich, die gesamte Population mittels
kontinuierlicher Mikrowelleneinstrahlung vom ms = 0 in den ms = +1-Zustand zu überführen.
Des Weiteren sind sowohl der Kontrast als auch die Linienbreite des lorentzförmigen Einbruchs
im ODMR-Spektrum von der Laserleistung sowie der Stärke des Mikrowellenfeldes am Ort des
Emitters abhängig. In Abbildung 9.1b sind die beiden Gröÿen zunächst in Abhängigkeit der ein-
gestellten Mikrowellenleistung für ein exemplarisch betrachtetes NV-Ensemble bei gleichbleiben-
der Laserleistung aufgetragen. Da die relative Positionierung der Mikrowellenantenne zur Probe
während der Messungen nicht verändert wurde, lag bei einer gröÿeren Mikrowellenleistung auch
stets ein stärkeres Mikrowellenfeld am Ort der Emitter vor. Wie zu erwarten nehmen bei einem
stärkeren lokalen Feld sowohl der Kontrast im ODMR-Spektrum als auch die Halbwertsbreite des
lorentzförmigen Einbruchs zu. Wird umgekehrt bei gleichbleibendem Mikrowellenfeld die Laser-
leistung vergröÿert, so ist erneut eine Vergröÿerung der Linienbreite zu beobachten, der Kontrast
nimmt jedoch mit zunehmender Laserleistung ab (Abbildung 9.2a und 9.2b).
Um einen tieferen Einblick in den vorliegenden Zusammenhang zwischen Kontrast bzw. Linien-
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breite im ODMR-Spektrum einerseits und Laserleistung bzw. Stärke des Mikrowellenfelds am
Ort der NV-Zentren andererseits zu erhalten, wird im Folgenden ein von Dréau et al. [54] ent-
wickeltes theoretisches Modell eingeführt. Das NV-Zentrum wird vereinfacht als geschlossenes
Zwei-Niveau-System mit den beiden Zustände |0〉 und |1〉 modelliert, die den Spinprojektionen
ms = 0 und ms = +1 im 3A-Grundzustand zugeordnet sind. Das Zusammenwirken dieses Sys-
tems mit einem resonanten Magnetfeld, das mit einer Mikrowellenfrequenz ωMW oszilliert, kann
durch folgenden Hamiltonoperator beschrieben werden:
Ĥ = ~ω0 |1〉 〈1|+ ~ΩR cos(ωMWt) (|0〉 〈1|+ |1〉 〈0|) (9.4)
mit der Frequenz ω0 des Spinübergangs und der Rabi-Frequenz ΩR.
Mithilfe eines Dichteoperators σ̂ kann die zeitliche Entwicklung des Zwei-Niveau-Systems in der
















Obwohl im Modell weder Populationen im angeregten 3E-Zustand noch im metastabilen 1E-
Singulettzustand betrachtet werden, können die Vorgänge bei optischer Anregung durch Relaxa-
tionsprozesse für Populationen und Kohärenzen der Grundzustandsniveaus beschrieben werden.
Der Einuss des für die Spininitialisierung verantwortlichen metastabilen Zustands des Singu-
lettsystems wird als Relaxation der Population σ11 mit einer Polarisationsrate Γp beschrieben.
Je gröÿer die Laserleistung PLaser ist, desto gröÿer ist die Anzahl an optischen Zyklen pro Zeit
und desto gröÿer ist auch diese Polarisationsrate. Mit der Sättigungsleistung PSat, der relativen







Die Polarisationsrate in Sättigung ist durch die Lebensdauer des Singulettzustands festgelegt,
die bei Raumtemperatur etwa 200 ns beträgt [53]. Folglich gilt Γ∞p = 5 · 106 s−1.
Die optische Anregung führt darüber hinaus zu einer Relaxation der Kohärenzen σij des Elek-
tronenspins. Für die zugehörige Relaxationsrate der Kohärenzen aufgrund der kontinuierlichen







wobei Γ∞c hierbei die Rate der optischen Umläufe in Sättigung darstellt, die durch die Lebensdau-
er des angeregten Zustands des betrachteten Quantenemitters festgelegt ist. Für das in Abbildung
9.2 exemplarisch betrachtete NV-Ensemble wurde beispielsweise eine Lebensdauer von 11 ns ge-
messen, folglich ergibt sich eine zugehörige Rate in Sättigung von Γ∞c = 9 · 107 s−1.
An dieser Stelle ist anzumerken, dass das Zwei-Niveau-System zusätzlichen Relaxationen durch
die Wechselwirkung mit der unmittelbaren Diamantumgebung ausgesetzt ist. Aufgrund der Spin-
Gitter-Wechselwirkung erfolgt eine intrinsische Relaxation der Populationen σii mit einer durch
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die Kohärenzzeit T1 festgelegten typischen Rate für NV-Zentren von 103− 105 s−1, die Kohären-
zen σij zerfallen zusätzlich mit einer inhomogenen Dephasierungsrate in der Gröÿenordnung von
105 s−1 [60, 300]. Werden die NV-Zentren wie in den durchgeführten ODMR-Messungen erfolgt
mit einer hinreichend groÿen Laserleistung angeregt, so können diese intrinsischen Relaxations-
prozesse vernachlässigt werden, da beide Raten deutlich geringer sind als Γ∞p und Γ
∞
c .
Die Photolumineszenzrate in Abhängigkeit der Rabi-Frequenz ΩR, der Mikrowellenfrequenz ωMW
sowie der relativen Laserleistung s kann mithilfe der Lösungen der eingeführten Liouville-Gleichung
(9.5) im Gleichgewichtszustand σGGZ00 und σ
GGZ
11 wie folgt geschrieben werden [54]:









Die Parameter α und β berücksichtigen hierbei die unterschiedlichen Photolumineszenzintensi-
täten zwischen den beiden Spinprojektionen ms = 0 bzw. ms = +1. Wird der erzielte Kontrast
wie gewohnt als relative Dierenz der Photolumineszenzintensitäten festgelegt, so gilt folglich:
C =
R(0,0, s)−R(ΩR, ωMW, s)
R(0,0, s)
. (9.9)
Zusammen mit Gleichung (9.8) sowie den zugehörigen Lösungen der Liouville-Gleichung (9.5)
kann schlieÿlich der folgende Ausdruck für den in einer ODMR-Messung erzielten Photolumines-
zenzkontrast ermittelt werden [54]:











mit dem Normierungsfaktor k = (α− β)/2α. An dieser Stelle ist anzumerken, dass etwa Shao et
al. [301] zu einem ähnlichen Ausdruck für den in einer CW ODMR-Messung ermittelten Photo-
lumineszenzkontrast gelangen. Deren Term berücksichtigt jedoch zusätzlich noch die Relaxation
der Populationen durch die Spin-Gitter-Wechselwirkung, die für die hier verwendeten Laserleis-
tungen wie bereits angesprochen wurde vernachlässigt werden kann. Für diesen Grenzfall können
die beiden Formeln in Einklang gebracht werden.
Darüber hinaus kann für die Linienbreite des lorentzförmigen Einbruchs im ODMR-Spektrum














Sowohl der theoretisch vorhergesagte Kontrast als auch die Halbwertsbreite des lorentzförmigen
Einbruchs im ODMR-Spektrum nehmen folglich wie auch bereits im Experiment beobachtet
werden konnte mit zunehmender Rabi-Frequenz und somit Mikrowellenleistung zu. Des Weite-
ren sagt das theoretische Modell in Einklang mit dem Experiment voraus, dass der Kontrast mit
zunehmender Laserleistung abnimmt, während die Linienbreite zunimmt. Qualitativ stimmen
theoretische Vorhersagen und experimentelle Ergebnisse somit vollkommen überein.
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Abbildung 9.2: ODMR-Messungen an einem weiteren NV-Ensemble bei Raumtemperatur unter
kontinuierlicher Laseranregung bei 532 nm sowie kontinuierlicher Mikrowellen-
einstrahlung. Die Laserleistung wurde variiert und Kontrast sowie Linienbreite
der lorentzförmigen Einbrüche für die Spinprojektion ms = +1 aus den ODMR-
Spektren deduziert (schwarze Punkte). (a) Der Graph der Funktionsgleichung
(9.10) wurde für Γ∞p = 5 · 106 s−1, Γ∞c = 9 · 107 s−1 und PSat = 1,85 mW an
die Messwerte angepasst (rote Kurve). Mithilfe der dadurch ermittelten Parame-
ter sowie den Funktionsgleichungen (9.10) sowie (9.11) wurden anschlieÿend die
theoretisch vorhergesagten Verläufe in (b-d) bestimmt (rote Kurven).
Um die experimentell bestimmten Werte auch quantitativ mit den durch das Modell vorherge-
sagten Werten vergleichen zu können, wurden zunächst die Messpunkte in Abbildung 9.2a durch
die Kontrastfunktion in Gleichung (9.10) angepasst unter Verwendung der zuvor bestimmten
Raten Γ∞p = 5 ·106 s−1 und Γ∞c = 9 ·107 s−1 sowie der durch eine Sättigungsmessung bestimmten
Sättigungsleistung PSat = 1,85 mW. Die beste Anpassung wurde für einen Normierungsfaktor
von k = 0,11 sowie eine Rabi-Frequenz von ΩR = 1,2 · 107 s−1 erzielt. Diese Rabi-Frequenz ent-
spricht einer Pi-Zeit von 270 ns. Im Anschluss daran wurde mithilfe der ermittelten Parameter
der theoretisch vorhergesagte Kontrast in Abhängigkeit der Rabi-Frequenz sowie die theoretisch
zu erwartenden Linienbreiten in Abhängigkeit von Rabi-Frequenz und Laserleistung mithilfe der
Gleichungen (9.10) und (9.11) berechnet und die zugehörigen Verläufe in den Abbildungen 9.2b-c
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ergänzt. Die aus den ODMR-Spektren deduzierten Messwerte stimmen mit den theoretisch vor-
hergesagten Werten gut überein. Die angegebenen Fehlerbalken resultieren aus der Ungenauigkeit
in der Deduktion der Linienbreiten und relativen Kontraste aus den ODMR-Spektren. In diesem
Zusammenhang ist noch anzumerken, dass das theoretische Modell für ein einzelnes NV-Zentrum
entwickelt, in den Messungen jedoch ein NV-Ensemble untersucht wurde. Somit sind sämtliche
bestimmten Modellparameter Mittelwerte über alle angeregten NV-Zentren im Laserfokus.
Kontrastbestimmung anhand einer Rabi-Messung
Eine typische Rabi-Sequenz lässt sich in drei Teile untergliedern. Wie in Abbildung 9.3a sche-
matisch dargestellt ist, besteht der erste Teil der Sequenz aus einem 2µs andauernden nicht-
resonanten Laserpuls bei 532 nm. Unter einer derartigen kontinuierlichen Laseranregung werden
NV-Zentren bereits nach wenigen optischen Zyklen in der Spinprojektion ms = 0 initialisiert. Im
Anschluss daran erfolgt ein Mikrowellenpuls variabler Länge, der auf die Resonanzfrequenz des
Übergangs zwischen den Grundzustandsniveaus ms = 0 und ms = +1 abgestimmt ist. Die in
einem dritten Teil der Sequenz während des Laserpulses zur Spinauslese emittierten Photonen
werden schlieÿlich in einem 250 ns breiten Zeitfenster (gate) detektiert. In Abbildung 9.3b ist eine
exemplarische Fluoreszenzkurve einer Rabi-Sequenz dargestellt. Die normierte Fluoreszenz oszil-
liert periodisch in Abhängigkeit der Dauer des Mikrowellenpulses, bis sich ab einer bestimmten,
von der Kohärenzzeit der angeregten NV-Zentren abhängigen Pulsdauer ein Gleichgewichtszu-
stand der Besetzungen einstellt.
Anhand einer Rabi-Kurve kann der Pi-Kontrast, der den bestmöglich erzielbaren relativen Pho-
tolumineszenzkontrast darstellt, unmittelbar ermittelt werden. Bei der Kontrastbestimmung hat
zum einen die zeitliche Positionierung des Auslesefensters einen entscheidenden Einuss auf den
gemessenen Kontrast. In Abbildung 9.3c ist eine zeitaufgelöste Photolumineszenzkurve darge-
stellt. Wird beispielsweise wie in der durchgeführten Rabi-Sequenz RabiGate1 gewählt, so ist der
aus der Rabi-Kurve deduzierte Photolumineszenzkontrast deutlich gröÿer als bei Wahl des gleich
breiten, aber schlechter positionierten Auslesefensters RabiGate2. Des Weiteren sollte auch die
Wahl der Breite des Auslesefensters beachtet werden. Je breiter das Zeitfenster ist, desto weni-
ger Messzyklen sind zur Detektion einer bestimmten Photonenanzahl erforderlich. Andererseits
mindert ein zu breites Auslesefenster den gemessenen Kontrast. Die im Rahmen dieser Arbeit
gewählte Breite von 250 ns stellt einen Kompromiss zwischen beiden Anforderungen dar. Der
anhand einer Rabi-Kurve ermittelte Photolumineszenzkontrast ist, zumindest bei einer Pi-Zeit
in der Gröÿenordnung der Spin-Relaxationszeit, darüber hinaus von der Stärke des Mikrowel-
lenfeldes am Ort des Emitters abhängig, da diese Gröÿe die Populierung des ms = +1-Zustands
während des Mikrowellenpulses limitiert. Diese Beobachtung konnte ebenso bereits bei den durch-
geführten CW ODMR-Messungen gemacht werden.
Kombiniertes Verfahren zur zuverlässigen Kontrastbestimmung
Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein kombiniertes Verfahren bestehend aus drei Messungen einge-
setzt, die in geeigneter Abfolge die zuverlässige und reproduzierbare Bestimmung des zeitaufge-
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Abbildung 9.3: Rabi-Sequenzen und zeitaufgelöste Photolumineszenzkurven für ein NV-
Ensemble bei Flüssigheliumtemperaturen. (a) Bei der verwendeten Pulssequenz
werden die NV-Zentren durch einen 2µs andauernden Laserpuls bei 532 nm im
ms = 0-Zustand initialisiert, anschlieÿend die Besetzung des Grundzustands
durch einen abgestimmten Mikrowellenpuls manipuliert, gefolgt von einem Laser-
puls zur Spinauslese bei ebenfalls 532 nm. Die Photolumineszenz wird während ei-
nes zeitlich verschiebbaren Zeitfensters (gate) detektiert. (b) Rabi-Oszillationen.
Die Pulslänge des Mikrowellenpulses wurde von 0µs bis 10µs variiert und die
Anzahl der detektierten Photonen im 250 ns breiten Zeitfenster Rabigate1 in
mehreren Durchläufen gezählt und aufaddiert. Die gemessene Fluoreszenz wurde
jeweils mit der Referenzuoreszenz von Sequenzen ohne Manipulation des Spin-
zustands nach Spininitialisierung normiert. Die Pi-Zeit beträgt hier τπ = 1300 ns.
(c) Zeitaufgelöste Photolumineszenzmessung bei Präparation der NV-Zentren in
der Spinprojektion ms = 0 (rote Kurve) sowie ms = +1 (schwarze Kurve) und
resultierender Kontrast (blaue Kurve). Als Mikrowellenpuls wurde ein Pi-Puls
gewählt, die Breite des Auslesefensters betrug hier 50 ns.
lösten Photolumineszenzkontrastes bei der optischen Spinauslese von NV-Zentren ermöglichen.
In einem ersten Schritt wird zunächst eine ODMR-Messung unter kontinuierlicher Laseranregung
und Mikrowelleneinstrahlung wie zuvor beschrieben durchgeführt. Die Detektion der Fluoreszenz
bei Variation der Mikrowellenfrequenz liefert die vom untersuchten NV-Ensemble abhängige Re-
sonanzfrequenz des Übergangs zwischen den Grundzustandsniveaus ms = 0 und ms = +1 als
Zentralwellenlänge des zugehörigen lorentzförmigen Einbruchs im ODMR-Spektrum.
Im Anschluss daran erfolgt eine Rabi-Messung, bei der die eingestrahlten Mikrowellenpulse die
zuvor bestimmte Resonanzfrequenz aufweisen. Anhand der beobachteten Rabi-Oszillationen kann
die Pi-Zeit und somit auch die Rabi-Frequenz bestimmt werden (siehe Kapitel 2). Diese Gröÿen
hängen insbesondere von der Stärke des Mikrowellenfeldes am Ort der angeregten Dipolemitter
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ab. Durch Verändern der Positionierung der Mikrowellenantenne oder auch der eingestrahlten Mi-
krowellenleistung kann die lokale Feldstärke am Ort der Emitter verändert und somit Messungen
zu verschiedenen Zeitpunkten oder auch an verschiedenen NV-Zentren mit übereinstimmender
Pi-Zeit und somit übereinstimmender Rabi-Frequenz durchgeführt werden.
In einem dritten Schritt werden die beiden spinabhängigen zeitaufgelösten Fluoreszenzkurven
mit einer gegenüber der erfolgten Rabi-Messung unveränderten Positionierung der Mikrowellen-
antenne und bei gleichbleibender Mikrowellenleistung aufgenommen. Dazu wird die in Abbil-
dung 9.3a dargestellte Pulssequenz implementiert. Die Dauer des Mikrowellenpulses wird auf
die zuvor aus der Rabi-Kurve deduzierte Pi-Zeit abgestimmt, als Mikrowellenfrequenz wird wei-
terhin die aus dem ODMR-Spektrum deduzierte Resonanzfrequenz beibehalten. Nach erfolgter
2µs andauernder Spininitialisierung durch einen nicht-resonanten Laserpuls bei 532 nm wird der
ms = +1-Zustand durch den abgestimmten Pi-Puls gezielt populiert. Während des anschlie-
ÿenden Laserpulses bei 532 nm wird ein Auslesefenster der Breite 50 ns zeitlich verschoben und
somit die Fluoreszenz zu verschiedenen Zeitpunkten nach Einschalten des Lasers detektiert. Um
den zeitaufgelösten Photolumineszenzkontrast bestimmen zu können, wird zusätzlich für jedes
Zeitfenster eine Referenzmessung ohne manipulierenden Mikrowellenpuls durchgeführt.
9.2 Erhöhung des SNR durch Abstimmen einer Resonatormode
auf die NV-Nullphononenlinie
In diesem Abschnitt wird die Änderung des Signal-Rausch-Verhältnis bei Abstimmen einer Re-
sonatormode auf die Nullphononenlinie eines schwachen Ensembles von NV-Zentren untersucht.
Der hierzu betrachtete M0-Resonator in einer photonischen Kristallstruktur in Diamant weist
eine Fundamentalmode mit einem Gütefaktor von Q = 2060 auf. In das Feldmaximum dieser
Mode wurden Stickstoonen mithilfe der eingeführten AFM-Einheit implantiert, durch umfang-
reiche Nachbehandlungsmaÿnahmen die Erzeugung von NV-Zentren im angestrebten negativen
Ladungszustand ermöglicht (siehe Kapitel 8).
Das Signal-Rausch-Verhältnis ist nach Gleichung (9.3) zum einen von der Anzahl N0 der bei der
optischen Spinauslese detektierten Photonen nach Präparation des NV-Zentrums im ms = 0-
Zustand abhängig. Diese Anzahl wird wie im vorangegangenen Abschnitt erläutert wurde durch
die Lebensdauer der NV-Zentren sowie die Sammelezienz beeinusst. Die im betrachteten M0-
Resonator inkorporierten NV-Zentren weisen bei einer spektralen Modenposition von 634 nm eine
Lebensdauer von 9,0 ns auf, die durch das Abstimmen der Mode auf die Nullphononenlinie der
NV-Zentren auf 8,0 ns verkürzt wird (siehe Kapitel 8). Das wellenlängenabhängige Verhalten der
Sammelezienz wurde bereits in Kapitel 7 ausführlich diskutiert und ist somit ebenfalls bekannt.
Neben der Anzahl an detektierten Photonen ist das Signal-Rausch-Verhältnis nach Gleichung
(9.3) darüber hinaus vom Photolumineszenzkontrast abhängig. Die Änderung des Kontrastes bei
Verkürzung der Lebensdauer durch das Abstimmen der Fundamentalmode auf die NV-ZPL ist
jedoch für das vorliegende System noch unbekannt. Um die Gesamtänderung des SNR abschät-
zen zu können, muss folglich noch der Photolumineszenzkontrast für die beiden betrachteten
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spektralen Modenpositionen 634 nm sowie 637,4 nm ermittelt und verglichen werden.
9.2.1 Kontrast eines an eine Resonatormode gekoppelten NV-Ensembles
Um den Photolumineszenzkontrast vor und nach Abstimmen der Fundamentalmode des be-
trachteten M0-Resonators auf die NV-ZPL zuverlässig vergleichen zu können, wurde zur Kon-
trastbestimmung die in Abschnitt 9.1.2 dargelegte Methodik eingesetzt. Hierzu wurde in einem
ersten Schritt bei einer spektralen Position der e1-Mode von 634 nm eine ODMR-Messung bei
kontinuierlicher Laseranregung und Mikrowelleneinstrahlung durchgeführt. In diesem Kapitel
wird sich auf die gezielte Populierung des ms = +1-Zustands beschränkt, der zugehörige Mi-
krowellenübergang weist für das betrachtete NV-Ensemble im ODMR-Spektrum eine mittlere
Resonanzfrequenz von ν+1 = 2,917 GHz auf (Abbildung 9.4f).
Im Anschluss daran wurde eine Rabi-Kurve aufgenommen (Abbildung 9.4a). Die Mikrowellen-
frequenz wurde auf die zuvor bestimmte Resonanzfrequenz für den Grundzustandsübergang vom
ms = 0 in den ms = +1-Zustand abgestimmt und die Dauer der Mikrowellenpulse variiert. Als
Laserleistung wurde wie auch in allen anderen Messungen dieses Abschnitts die jeweilige Sätti-
gungsleistung gewählt. Die anhand der beobachteten Rabi-Oszillationen deduzierte Pi-Zeit vor
Abstimmen der Mode beträgt 550 ns. Im Rahmen dieser Arbeit konnten zwar bereits Pi-Zeiten
von bis zu 270 ns realisiert werden, ein zu dichtes Heranfahren der Mikrowellenantenne an den
Resonator birgt jedoch das Risiko der unerwünschten Kollision. Die erzielte Pi-Zeit stellt somit
einen Kompromiss zwischen einer möglichst eektiven Mikrowellenmanipulation der NV-Zentren
im Resonator und einer sicheren Positionierbarkeit der Nahfeldantenne dar.
Die anschlieÿend aufgenommenen zeitaufgelösten Photolumineszenzkurven sind in Abbildung
9.4c dargestellt. Als Mikrowellenfrequenz wurde hierzu die ermittelte Resonanzfrequenz von
ν+1 = 2,917 GHz beibehalten und als manipulierende Mikrowellenpulse Pi-Pulse mit einer Dauer
von 550 ns gewählt, die eine möglichst eektive Populierung des ms = +1-Zustands gewährleis-
ten. Wie zu erwarten steigen die Fluoreszenzkurven sowohl für eine Präparation der NV-Zentren
im ms = 0-Zustand als auch im ms = +1-Zustand nach dem Einschalten des nicht-resonanten,
grünen Lasers zunächst steil an, wobei die Zählrate im ms = 0-Zustand (bright state) generell
höhere Werte aufweist als im ms = +1-Zustand (dark state). Beide Kurven nähern sich bei fort-
schreitender Dauer des Auslesepulses einem gemeinsamen Wert an, die Besetzungen der beiden
Grundzustandsniveaus konvergieren gegen den Gleichgewichtszustand (steady state).
Im Anschluss an diese Messreihe erfolgte die Abstimmung der Fundamentalmode auf die Nullpho-
nonenlinie der implantierten NV-Zentren bei 637,4 nm (siehe Kapitel 8). Da die Probe für den
durchgeführten Abstimmungsprozess ausgebaut werden musste, war nach erneutem Proben-
einbau eine Neupositionierung der Mikrowellenantenne erforderlich. Hierzu wurde die Antenne
schrittweise verfahren, Rabi-Kurven aufgenommen und die Pi-Zeit jeweils deduziert. Bei der nal
gewählten Antennenposition konnte eine Pi-Zeit von 570 ns erzielt werden (Abbildung 9.4b), in
guter Übereinstimmung mit dem zuvor bei einer spektralen Position der e1-Mode von 634 nm
ermittelten Wert. Somit konnte sichergestellt werden, dass das Mikrowellenfeld am Ort des be-
trachteten NV-Ensembles die gleiche Stärke wie in der Messreihe zuvor aufwies. Die anschlieÿend
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Abbildung 9.4: Kontrastbestimmung vor und nach Abstimmen der Fundamentalmode auf die
Nullphononenlinie des schwachen NV-Ensembles im betrachteten M0-Resonator
bei Flüssigheliumtemperaturen. (a und b) Rabi-Kurven. Die Messpunkte wur-
den jeweils durch exponentiell gedämpfte Sinuskurven (rot) angepasst. (c und
d) Zeitaufgelöste Photolumineszenzkurven bei Präparation der NV-Zentren im
ms = 0-Zustand (rot) und ms = +1-Zustand (schwarz) sowie Dierenz der Kur-
ven (blau). Die Dierenz der Kurven wurde in (e) jeweils auf die Photonenzahl im
Gleichgewichtszustand normiert. (f) CW ODMR-Spektrum bei einem zusätzlich
angelegten Magnetfeld der Stärke 2 mT. Die Anregung erfolgte mit einem nicht-
resonanten Laser bei 532 nm mit der jeweiligen Sättigungsleistung, die Detektion
auf dem NV-Seitenband in einem Filterfenster von 650 nm bis 750 nm.
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bei einer unveränderten Mikrowellenfrequenz von ν+1 = 2,917 GHz und einer Pi-Zeit von 570 ns
aufgenommenen zeitaufgelösten Photolumineszenzkurven sind in Abbildung 9.4d dargestellt. Die
Fluoreszenz steigt nach Einschalten des Lasers wie gewohnt steil an und fällt nach Erreichen des
Maximums bei zunehmender Dauer der Lasereinstrahlung auf den für beide Spinprojektionen
übereinstimmenden Gleichgewichtswert ab. Um die aufgenommenen zeitaufgelösten Kontrast-
kurven trotz unterschiedlicher Anzahlen an Repetitionen hinsichtlich des erzielten (relativen)
Photolumineszenzkontrastes C analysieren zu können, wurde die detektierte Fluoreszenz und
somit auch die resultierenden Kontrastkurven im Anschluss jeweils auf die Photonenzahl im
Gleichgewichtszustand normiert. Die derart normierten Kurven sind in Abbildung 9.4e für ei-
ne Zeitspanne von etwa zwei Lebensdauern des langlebigen 1E-Singulettzustands aufgetragen.
Die über den in der Abbildung dargestellten Zeitbereich integrierten Photonenanzahlen für die
beiden betrachteten Modenpositionen λe1 = 634 nm mit einer NV-Lebensdauer von 9,0 ns sowie
λe1 = 637,4 nm mit einer NV-Lebensdauer von 8,0 ns weisen eine Reduktion des Photolumines-
zenzkontrastes um 1,5 % durch das Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL auf.
Die Messkurven zeigen mehrere Auälligkeiten, auf die im Folgenden vor der endgültigen Be-
urteilung der Messergebnisse eingegangen werden soll. Zum einen stellt sich die Frage, warum
die gemessenen Photolumineszenzkontraste bei lediglich 4 % liegen, wo doch in der Literatur von
Werten von typischerweise 20 % [183] bis hin zu 30 % [54] berichtet wird. Eine Ursache hierfür
ist, dass die Farbzentren in einem per FIB-Strukturierung hergestellten Resonator und zusätz-
lich noch oberächennah positioniert sind. Störstellen an der Oberäche wirken auf die oberä-
chennahem NV-Zentren als Elektronenspinbad und können so zusätzlich zu dem vorhandenen
13C-Kernspinbad die Kohärenzzeit reduzieren [302]. Des Weiteren sind die verwendeten hoch-
reinen Diamantlme nicht verspannungsfrei. Verspannungen können die Aufspaltung der beiden
relevanten Grundzustandsniveaus ms = 0 und ms = +1 lokal verändern, sodass verschiedene
Emitter des Ensembles eine leicht unterschiedliche Resonanzfrequenz des Mikrowellenübergangs
aufweisen. Folglich stellt die Zentralfrequenz des lorentzförmigen Einbruchs im ODMR-Spektrum
lediglich eine mittlere Resonanzfrequenz aller NV-Zentren im Laserfokus dar.
Darüber hinaus limitiert die vorliegende Antennenkonstruktion die für die Rabi-Sequenzen ein-
stellbare Mikrowellenleistung und somit auch den deduzierten Photolumineszenzkontrast. Als
Nahfeldantenne wurde ein zu einer Schlinge gebogener Golddraht verwendet, der an einem 3-
Achsen-Positioniersystem befestigt etwa 3 cm über Probenhalter und Probe freischwingend in den
1,6 mm groÿen Arbeitsabstand des Objektivs hineinragt (Kapitel 5). Bei hinreichend groÿen Mi-
krowellenleistungen beginnt die Antenne derart stark zu schwingen, dass die Bewegung sogar in
einer CCD-Abbildung des Probenraums zu erkennen ist. Eine Aufnahme von Rabi-Oszillationen
war nur zuverlässig möglich, wenn eine Mikrowellenleistung von weniger als 0,2 W eingespeist
wurde. Wird die Mikrowellenleistung erniedrigt, so wird der ms = +1-Zustand weniger eektiv
populiert, der Polarisationsgrad nimmt ab. Wie bereits in Kapitel 2 dargelegt wurde, hat der
erzielte Polarisationsgrad einen erheblichen Einuss auf den erzielten Photolumineszenzkontrast
(siehe etwa Abbildung 2.10). An dieser Stelle sei nochmals betont, dass das Ziel der Messrei-
he die Untersuchung einer möglichen Kontraständerung bei Verkürzung der Lebensdauer der
NV-Zentren und nicht etwa das Messen eines möglichst groÿen Kontrastwertes war. Bei den auf-
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genommenen Rabi-Kurven ist an dieser Stelle zusätzlich anzumerken, dass bei der Untersuchung
von Ensembles ein leichtes beating in den Messkurven aufgrund der unterschiedlichen Resonanz-
frequenzen der einzelnen NV-Zentren stets vorhanden ist (siehe Kapitel 2).
Nachdem die Ursachen für die beobachteten Auälligkeiten in den Messkurven diskutiert und
geklärt wurden, können abschlieÿend die dargelegten Messergebnisse zuverlässig beurteilt wer-
den: Die Messergebnisse deuten darauf hin, dass der erzielte Photolumineszenzkontrast bei Ver-
kürzung der Lebensdauer durch Abstimmen der Resonatormode auf die Nullphononenlinie der
NV-Zentren eine leichte Verringerung um hier gemessene 1,5 % erfährt.
9.2.2 Vergleich mit einem Ratengleichungsmodell
Um das Verhalten des Photolumineszenzkontrastes bei Abstimmen der Fundamentalmode des
betrachteten M0-Resonators auf die Nullphononenlinie der in der Resonatoräche implantierten
NV-Zentren nicht nur wie im vorangegangenen Abschnitt erfolgt experimentell zu untersuchen,
sondern zusätzlich auch theoretisch beschreiben zu können, wird im Folgenden ein Ratenglei-
chungsmodell nach Wolf et al. [77] eingeführt. Ein NV-Zentrum wird in diesem Modell wie in
Abbildung 9.5a dargestellt als Fünf-Niveau-System bestehend aus den beiden Grundzustandsni-
veaus ms = 0 und ms = ±1, den zugehörigen angeregten Zuständen sowie einem langlebigen,
dem 1E-Singulettzustand entsprechenden Energieniveau angenommen. Zur Modellierung der in-
ternen Dynamik des NV-Zentrums während der nicht-resonanten optischen Spinauslese werden
darüber hinaus weitere Vereinfachungen vorgenommen und verschiedene Annahmen getroen,
auf die im Folgenden jeweils eingegangen wird.
Für die Modellierung wird angenommen, dass die aus der nicht-resonanten Laseranregung resul-
tierenden Anregungsraten aus den beiden Grundzuständen heraus in die angeregten Zustän-
de gleich sind [169]. Ferner wird davon ausgegangen, dass die Emissionsrate des Übergangs
vom angeregten Zustand in den Grundzustand unabhängig von der vorliegenden Spinprojek-
tion ist [171]. Des Weiteren wird die Übergangsrate für den angeregten ms = 0-Zustand in den
Singulettzustand im Folgenden nicht berücksichtigt, da diese um vier Gröÿenordnungen kleiner
ist als die entsprechende Übergangsrate für den ms = ±1-Zustand [170, 171, 303]. An dieser
Stelle ist anzumerken, dass die Lebensdauern der angeregten Zustände trotz übereinstimmender
Emissionsraten aufgrund der abweichenden Übergangsrate in den 1A-Zustand verschieden sind,
der angeregte ms = ±1-Zustand weist stets eine geringere Lebensdauer auf als der angeregte
ms = 0-Zustand [53, 165, 175]. Als weitere Modellannahme wird die Übergangsrate vom Singu-
lettzustand in den ms = ±1-Grundzustand vernachlässigt, da die Rate des Übergangs in den
ms = 0-Grundzustand etwa sechsmal gröÿer ist als die Rate des Übergangs in den ms = ±1-
Grundzustand [170,172]. Aufgrund dieser Annahmen ist in der Modellierung eine Spinmischung
durch den Mechanismus des spinselektiven intersystem crossing bereits inkludiert. Eine derartige
Spinmischung wurde sowohl theoretisch vorhergesagt [77, 78, 172] als auch experimentell bestä-
tigt [170].
Wird neben dem beschriebenen intersystem crossing keine weitere Form der Spinmischung ange-
nommen, so wird sich bei hinreichend langer Laseranregung die gesamte modellierte Population
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Abbildung 9.5: Modellierung mithilfe eines Ratengleichungsmodells. (a) NV-Zentrum als Fünf-
Niveau-System. Die unter der Annahme einer strahlenden Spinmischung, die den
gleichen Eekt wie eine durch ein o-axis Magnetfeld induzierte Spinmischung
hat, berücksichtigten strahlenden Übergänge sind durch farbliche und die nicht-
strahlenden Übergänge durch schwarze Pfeile angedeutet. Der gestrichelte Pfeil
verdeutlicht die im zweiten untersuchten Szenario angenommene nicht-strahlende
Spinmischung im angeregten Zustand. (b) Zeitaufgelöste Kontraste als Dierenz
der beiden modellierten Photolumineszenzkurven vor Abstimmen (schwarze Kur-
ve) und Vorhersage nach Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL (blaue Kurve).
Die Schwankungen in den Kurvenverläufen sind numerisch bedingt. (c und d) Ge-
messene zeitaufgelöste Photolumineszenzkurven bei Präparation der NV-Zentren
im ms = 0-Zustand (rote Punkte) und ms = +1-Zustand (schwarze Punk-
te). Die modellierten Kurven (rote und schwarze Linie) wurden für die Raten
Ke = Kf = 111 MHz nach Wolf et al. [77] einmal unter der Annahme einer strah-
lenden Spinmischung (c) und einmal unter der Annahme einer nicht-strahlenden
Spinmischung im angeregten Zustand (d) an die Messwertverläufe angepasst.
im ms = 0-Zustand benden und die modellierte Fluoreszenz folglich maximal werden. Stattdes-
sen ist aber in den gemessenen zeitaufgelösten und spinabhängigen Fluoreszenzkurven sowohl der
hier untersuchten NV-Zentren (Abbildung 9.4c und 9.4d) als auch weiterer NV-Zentren (siehe
etwa [52, 168]) zu beobachten, dass bei hinreichend langer Laseranregung die Fluoreszenz und
somit auch die Population der Zustände gegen einen für beide Spinprojektionen gemeinsamen
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Gleichgewichtswert konvergieren. Es muss folglich weitere Prozesse der Spinmischung geben, die
im Modell berücksichtigt werden müssen.
Wie bereits in Abschnitt 9.1.1 dargelegt, schlagen Wolf et al. [77] als zusätzliche Mechanismen
der Spinmischung zum einen eine nicht-strahlende Spinmischung im angeregten Zustand vor
und des Weiteren eine strahlende Spinmischung zwischen den angeregten Zuständen und den
Grundzuständen des Triplettsystems. Wie in Abbildung 9.5c und 9.5d zu erkennen konnten die
gemessenen Kurven unter der Annahme einer strahlenden Spinmischung zwischen den Energie-
niveaus des angeregten Zustands und des Grundzustands gut und insbesondere besser angepasst
werden als unter der Annahme einer nicht-strahlenden Spinmischung im angeregten Zustand.
Kalb et al. [170] konnten hingegen experimentell demonstrieren, dass eine strahlende Spinmi-
schung, wenn überhaupt, nur mit einer Wahrscheinlichkeit deutlich unter 1 % auftritt und somit
nicht der für NV-Zentren zusätzlich vorliegende Spinmischungsmechanismus sein kann.
Um diese auf den ersten Blick widersprüchlichen Erkenntnisse in Einklang zu bringen, muss
beachtet werden, dass in unseren Messungen zur Aufspaltung der Grundzustände ein externes
Magnetfeld angelegt wurde. Da die Diamantprobe eine (001)-Orientierung aufweist und das Ma-
gnetfeld im Kryostaten senkrecht zur Diamantoberäche orientiert ist, liegt das Magnetfeld in
einem Winkel von 54,7◦ zur Achse des magnetischen NV-Dipolmoments an (o-axis Magnet-
feld). Messungen konnten zeigen, dass generell bei einem Winkel zwischen Magnetfeld und Di-
polachse des NV-Zentrums von mehr als 20◦ eine Spinmischung sowohl zwischen den angeregten
Zuständen als auch zwischen den Grundzuständen des Triplettsystems vorliegt, die folglich die
Wahrscheinlichkeit für ein intersystem crossing erhöht und somit eine Reduktion des Photolumi-
neszenzkontrastes zur Folge hat [304]. Diese Spinmischung lässt sich eektiv genauso wie die von
Wolf et al. [77] vorgeschlagene optische Spinmischung modellieren. Eine Anregung mit anschlie-
ÿendem Spin-Flip im angeregten Zustand hat den gleichen Eekt auf die Besetzungen und auch
die emittierten Photonen wie eine Anregung unter strahlender Spinmischung, ein Emissionsüber-
gang mit anschlieÿendem Spin-Flip im Grundzustand den gleichen Eekt wie eine Emission unter
strahlender Spinmischung. Somit kann erklärt werden, warum die Messdaten unter der Annahme
einer strahlenden Spinmischung derart gut angepasst werden können.
Im Folgenden wird zusätzlich davon ausgegangen, dass die durch das o-axis Magnetfeld in-
duzierten Spinmischungen für angeregten Zustand und Grundzustand übereinstimmen. Unter
Berücksichtigung aller getroenen Annahmen kann ein Satz von Ratengleichungen aufgestellt
werden, der die interne Dynamik des als Fünf-Niveau-System modellierten NV-Zentrums voll-
ständig beschreibt:
ḂG,0 = −(Ke + 2Km)BG,0 +KfBE,0 +KmBE,1 +K0BS
ḂG,1 = −(Ke +Km)BG,1 +KfBE,1 + 2KmBE,0
ḂE,0 = KeBG,0 − (Kf + 2Km)BE,0 +KmBG,1 (9.12)
ḂE,1 = KeBG,1 − (Kf +Ks +Km)BE,1 + 2KmBG,0
ḂS = KsBE,1 −K0BS .
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Hierbei geben BG,0 und BG,1 die Besetzungen der Grundzustandsniveaus ms = 0 bzw. ms = ±1
an, BE,0 und BE,1 entsprechend die Besetzungen der angeregten Zustände und BS die Besetzung
des langlebigen Singulettzustands. Die weiteren Parameter stehen für die Raten der möglichen
Übergänge zwischen den einzelnen Energieniveaus, die auch in Abbildung 9.5a angedeutet sind.
Ke ist dabei die spinerhaltende Anregungsrate und Kf die spinerhaltende Abklingrate der an-
geregten Zustände. Ks beschreibt die Übergangsrate vom angeregten ms = ±1-Zustand in den
Singulettzustand und K0 die Übergangsrate vom Singulettzustand in den ms = 0-Grundzustand
des Triplettsystems. Die Rate Km berücksichtigt den durch das o-axis Magnetfeld induzierte,
neben der Spinmischung durch das intersystem crossing zusätzlich vorliegenden Mechanismus
der Spinmischung. Da die im Abschnitt zuvor dargelegten Messungen stets bei der jeweiligen
Sättigungsleistung erfolgten, wird für die nachfolgende Modellierung Ke = Kf gesetzt.
Einige der Modellparameter wurden im Rahmen dieser Arbeit bereits experimentell bestimmt.
Für das betrachtete NV-Ensemble wurde bei einer spektralen Position der Fundamentalmode
des M0-Resonators von λe1 = 634 nm eine Lebensdauer von 9,0 ns gemessen (Kapitel 8), dies
entspricht einer Abklingrate von Kf = 111 MHz. Da die Messungen stets bei Laseranregung mit
der jeweiligen Sättigungsleistung erfolgten, wurde ferner eine übereinstimmende Anregungsra-
te von Ke = 111 MHz angesetzt. Andere Parameter sind hingegen nach heutigen Stand, wenn
überhaupt, nur mithilfe von aufwändigen Messverfahren zugänglich. Daher wurden die bereits
oben genannten Parameter Ke und Kf in die Ratengleichungen eingesetzt, die Ratengleichungen
gelöst und die fehlenden Raten alternativ durch Anpassen der theoretischen Photolumineszenz-
kurven an die experimentellen Messwertverläufe bestimmt (Abbildung 9.5c). Dadurch konnten
eine Spinmischungsrate von Km = 1,35 MHz, eine Übergangsrate in den Singulettzustand von
Ks = 1,79 MHz und eine Übergangsrate aus dem Singulettzustand in den Grundzustand des
Triplettsystems von K0 = 5,80 MHz ermittelt werden.
Das Verhältnis der beiden Raten Km und Kf ergibt sich für das untersuchte NV-Ensemble zu
Km/Kf = 1,3 %. Ein derartiges Ratenverhältnis deutlich über 1 % kann nach Kalb et al. [170]
wie bereits diskutiert wurde nicht durch eine zusätzliche strahlende Spinmischung erklärt werden,
sehr wohl jedoch durch eine durch ein o-axis Magnetfeld induzierte zusätzliche Spinmischung.
Die Rate K0 des Übergangs vom Singulettzustand in den ms = 0-Grundzustand ist ausschlieÿ-
lich durch die Lebensdauer des Singulettzustands determiniert, eine angenommene Lebensdauer
von 380 ns [53] hätte somit eine zu erwartende Übergangsrate von K0 = 2,6 MHz zur Folge. Die
hier ermittelte Rate liegt bei K0 = 5,8 MHz. Abweichungen sind für die jeweiligen Übergangs-
raten durchaus zu erwarten, etwa aufgrund der in den verwendeten Diamantlmen vorhandenen
Verspannungen. Lokale Verspannungen können Auswahlregeln und somit auch die Übergangs-
wahrscheinlichkeiten in die Grundzustandsniveaus ändern. Des Weiteren wurden die gemesse-
nen zeitaufgelösten Photolumineszenzkurven durch Verändern der zeitlichen Positionierung eines
schmalen Auslesezeitfensters aufgenommen. Die gewählte Breite des Auslesezeitfensters hat vor
allem Auswirkungen auf die genaue Form des Maximums in den zeitaufgelösten Photolumines-
zenzkurven. Wie anhand von weiteren Modellrechnungen zu erkennen war, beeinussen auch die
Formen dieser Maxima sowie auch der aufsteigenden Flanken zu Beginn der Photolumineszenz-
kurven die deduzierten Übergangsraten zu einem nicht unerheblichen Teil.
222
9.2 Erhöhung des SNR durch Abstimmen einer Resonatormode auf die NV-Nullphononenlinie
Die Übergangsrate Ks in den Singulettzustand kann prinzipiell auch aus den Lebensdauern der
angeregten Zustände des Triplettsystems ermittelt werden. Bei tiefen Temperaturen sind die Le-
bensdauern des angeregten ms = ±1-Zustands bzw. der zugehörigen Spinprojektionen Sx und Sy
jedoch schwer zugänglich. Dennoch gelang Goldman et al. [171] durch resonante Anregung und
zeitaufgelöste Photonendetektion die Abschätzung der Übergangsraten von Sx und Sy des an-
geregten Zustands in den 1A-Singulettzustand. Je nach Spinprojektion wurden Übergangsraten
zwischen < 1 MHz bis hin zu 95 MHz gemessen. Kalb et al. [170] schätzten damit vereinbar die
mittlere Übergangrate für die Spinprojektionen Sx und Sy zu 53 MHz ab. Zumindest von diesem
Mittelwert weicht die hier bestimmte Übergangsrate mit Ks = 1,79 MHz deutlich ab, wenn auch
die Rate noch im durch Goldman et al. ermittelten möglichen Wertebereich liegt. Hierbei ist
anzumerken, dass die gemessenen Photolumineszenzkurven in Abbildung 9.4c mit einer ange-
nommenen Übergangsrate von 53 MHz deutlich schlechter angepasst werden konnten als mit der
aus der Anpassung bestimmten Rate Ks = 1,79 MHz. Die Rate Ks wirkt sich primär auf den
modellierten Verlauf des Abfalls der Photolumineszenz nach Erreichen des Maximums für die
Spinprojektion ms = +1 aus. Auch für diese Übergangsrate ist anzumerken, dass sowohl lokale
Verspannungen in der Diamantprobe als auch die genaue Form der Flanken und der Maxima in
den Photolumineszenzkurven einen Einuss auf die deduzierte Rate haben.
Die ermittelten Übergangsraten ermöglichten im Anschluss die theoretische Vorhersage des zeit-
aufgelösten Photolumineszenzkontrastes nach Abstimmen der Fundamentalmode des betrachte-
ten M0-Resonators auf die Nullphononenlinie der inkorporierten NV-Zentren. Im Experiment war
zuvor bereits eine durch das Abstimmen der Mode hervorgerufene Verkürzung der Lebensdauer
von 9,0 ns auf 8,0 ns gemessen worden (siehe Kapitel 8). Der daraus resultierende generalisierte
Purcell-Faktor beeinusst die Abklingrate Kf und somit automatisch auch die Spinmischungsra-
te Km, die hier über die Beziehung Km = 0,013 ·Kf verknüpft sind. In Abbildung 9.5b sind die
mithilfe des Ratengleichungsmodells bestimmten zeitaufgelösten Dierenzen der Photolumines-
zenzkurven nach Präparation der NV-Zentren im ms = 0-Zustand bzw. ms = +1-Zustand für
eine Resonanzwellenlänge der e1-Mode von sowohl 634,0 nm als auch 637,4 nm dargestellt. Die
theoretisch vorhergesagten Photolumineszenzkontraste liegen nach Abstimmen der Mode auf die
NV-ZPL bei leicht geringeren Werten als die Kontrastwerte bei einer Resonanzwellenlänge der
Fundamentalmode von 634,0 nm. Dies ist im Modell so zu erwarten, da bei Abstimmen der Mode
auf die NV-ZPL die Übergangsrate Kf und die Spinmischungsrate Km durch den Purcell-Eekt
mit dem Purcell-Faktor skalieren, die Rate Ks in den Singulettzustand jedoch nicht beeinusst
wird. Da die Wahrscheinlichkeit für das Auftreten einer Spinmischung umso gröÿer ist, je mehr
Übergänge pro Zeiteinheit auftreten, wird der erzielte Photolumineszenzkontrast erniedrigt [77].
Je nach Lage und Breite des Auslesezeitfensters liegt eine Verringerung des theoretisch vorher-
gesagten Photolumineszenzkontrastes um bis zu 5 % vor, für ein realistisches Auslesezeitfenster
der Breite 250 ns, wie zuvor bereits etwa zur Durchführung der Rabi-Messungen gewählt wurde,
ergibt sich eine durch das Abstimmen der Mode hervorgerufene theoretisch vorhergesagte Ver-
ringerung des Kontrastes um bis zu 4,1 %.
Eine derartige durch das Abstimmen der Fundamentalmode auf die Nullphononenlinie der NV-
Zentren hervorgerufene Verringerung des Photolumineszenzkontrastes im unteren einstelligen
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Prozentbereich ist auch uneingeschränkt mit den im vorherigen Abschnitt ermittelten experi-
mentellen Ergebnissen vereinbar. Ferner wurde die im Rahmen dieser Arbeit im Experiment
beobachtete und auch theoretisch vorhergesagte Verringerung des Photolumineszenzkontrastes
bei Verkürzung der Lebensdauer auch in weiteren Experimenten qualitativ so beobachtet [78].
9.2.3 Implikationen für das Signal-Rausch-Verhältnis
Das Signal-Rausch-Verhältnis ist gemäÿ Gleichung (9.3) sowohl von dem Photolumineszenzkon-
trast als auch von der Anzahl der detektierten Photonen bei der optischen Spinauslese nach
Präparation der NV-Zentren in der Spinprojektion ms = 0 (bright state) abhängig. Im Folgen-
den wird gestützt durch die zuvor dargelegten Messergebnisse sowie durch die Vorhersagen des
eingeführten Ratengleichungsmodells die Annahme getroen, dass sich der Photolumineszenz-
kontrast durch das Abstimmen der e1-Mode des M0-Resonators auf die Nullphononenlinie des
betrachteten NV-Ensembles um 4,1 % verringert, etwa bei Wahl eines geeigneten 250 ns breiten
Auslesezeitfensters wie zuvor dargelegt wurde. Die erzielte relative SNR-Erhöhung ζ wird folglich
durch die Anzahlen N0 der detektierten Photonen bei einer spektralen Position der Mode von
634,0 nm, N∗0 nach Abstimmen der Mode bei 637,4 nm sowie durch die zugehörigen Kontraste C
und C∗ mit C∗/C = 0,959 festgelegt. Mit Gleichung (9.3) sowie der hier zutreenden Annahme,























Bei der optischen Spinauslese von NV-Zentren sind zwei grundlegende Fälle zu unterscheiden.
Im ersten Fall werden lediglich die über die Nullphononenlinie emittierten Photonen zur Un-
terscheidung der beiden betrachteten Spinprojektionen herangezogen. Dies ist etwa erforderlich,
wenn zur Spinauslese, wie beispielsweise in Experimenten zur Demonstration der schlupoch-
freien Verletzung der Bellschen Ungleichung erfolgt [72], ununterscheidbare Photonen benötigt
werden. Kann auf das Kriterium der Ununterscheidbarkeit hingegen verzichtet werden, so wer-
den im Allgemeinen möglichst alle emittierten Photonen breitbandig zur optischen Spinauslese
herangezogen. Dieser zweite Fall liegt beispielsweise vor, wenn NV-Zentren als hochempndliche
Sensoren zur Detektion selbst von kleinsten Magnetfeldern eingesetzt werden [5557,289].
Durch das Abstimmen der Resonatormode verkürzt sich die Lebensdauer der betrachteten NV-
Zentren von 9,0 ns bei einer spektralen Position der Mode von 634,0 nm auf 8,0 ns bei einer
spektralen Position der Mode von 637,4 nm. Folglich wird die Anzahl der pro Messung detek-
tierten Photonen um einen Faktor 1,13 gesteigert. Zusätzlich wird jedoch durch das Abstimmen
der Mode auch die Sammelezienz der ZPL-Photonen modiziert. Simulationen sagen bei ei-
ner spektralen Modenposition von 634,0 nm für die bei 637,4 nm emittierten ZPL-Photonen eine
Sammelezienz von 3,9 % voraus, die durch das Abstimmen der Resonatormode auf einen Wert
von 3,4 % vermindert wird (Kapitel 7). Werden zur Spinauslese lediglich die über die Nullpho-
nonenlinie emittierten Photonen herangezogen, so nimmt die Anzahl an detektierten Photonen
folglich um einen Faktor von 1,15 ab. Des Weiteren ändert sich durch das Abstimmen der Mo-
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de auch der Anteil der ZPL-Photonen an der Gesamtemission. Während dieser Emissionsanteil
bei einer spektralen Modenposition von 634,0 nm lediglich 2,1 % beträgt, erhöht sich der Anteil
bei einer Modenposition von 637,4 nm auf 18,3 % (Kapitel 8). Erfolgt die optische Spinauslese
ausschlieÿlich anhand der Photonen in einem schmalen Filterfenster um die NV-ZPL, so ergibt
sich somit ein zusätzlicher Erhöhungsfaktor von 8,7. Unter Berücksichtigung der ermittelten
Faktoren beträgt die relative Änderung der pro Messung detektierten Photonenzahl für das be-
trachtete NV-Ensemble insgesamt N∗0 /N0 = 1,13/1,15 · 8,7 = 8,5 und der abgeschätzte Faktor
der SNR-Erhöhung folglich ζ = 2,8. Das Signal-Rausch-Verhältnis wird bei schmalbandiger Pho-
tonendetektion durch das Abstimmen der e1-Mode somit fast verdreifacht.
Werden die Photonen zur optischen Spinauslese hingegen breitbandig detektiert, so kann zwar
von der angesprochenen Erhöhung des Emissionsanteils in die Nullphononenlinie nicht mehr pro-
tiert werden, die Anzahl an pro Messung detektierten Photonen wird jedoch durch die Lebens-
daueränderung bei Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL weiterhin um einen Faktor 1,13 erhöht.
Um die relative Änderung der detektierten Photonenzahl insgesamt abschätzen zu können, muss
auch in diesem Fall der Einbruch der Sammelezienz bei der Resonanzwellenlänge der e1-Mode
zusätzlich mit berücksichtigt werden. Bei einer spektralen Modenposition von 634,0 nm ist der
Anteil der in die Mode emittierten Photonen an der Gesamtemission im Vergleich zu einem Emis-
sionsanteil von 18,3 % bei einer Modenposition von 637,4 nm sehr klein. Unter Vernachlässigung
dieses kleinen Emissionsanteils wird die Anzahl an detektierten Photonen aufgrund der vermin-
derten Sammelezienz durch das Abstimmen der Mode auf die Nullphononenlinie der betrachte-
ten NV-Zentren um einen Faktor von höchstens 1,03 als obere Abschätzung reduziert. Insgesamt
ergibt sich die relative Änderung der Photonenzahl somit zu N∗0 /N0 = 1,13/1,03 = 1,10. Das
Signal-Rausch-Verhältnis wird bei breitbandiger Detektion durch das Abstimmen der e1-Mode
folglich um lediglich etwa 0,5 % gesteigert.
In beiden betrachteten Fällen wird somit durch das Abstimmen der Resonatormode auf die
Nullphononenlinie der betrachteten NV-Zentren eine Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis bei
der optischen Spinauslese erzielt, bei schmalbandiger Photonendetektion um die NV-ZPL ist der
Eekt durch das Abstimmen der Mode jedoch mit einer nahezu Verdreifachung des SNR um ein
Vielfaches gröÿer als bei breitbandiger Photonendetektion.
Wird als abschlieÿende Überlegung rein hypothetisch angenommen, dass eine optimale Kopp-
lung des betrachteten NV-Ensembles an die Fundamentalmode des untersuchten M0-Resonators
vorliegen würde (Quantenezienz 1, optimale räumliche Positionierung der implantierten NV-
Zentren im Feldmaximum der Mode, optimale Dipolorientierung relativ zum Modenfeld), so
wird eine Verkürzung der Lebensdauer durch Abstimmen der Mode auf die Nullphononenlinie
der NV-Zentren um einen Faktor von 2,8 vorhergesagt (Kapitel 8). Darüber hinaus würde der
Anteil der in die e1-Mode emittieren Photonen in Resonanz mit der NV-ZPL aufgrund des in
diesem Falle erzielten Purcell-Faktors von F ∗ = 3,9 etwa 80 % betragen. Werden zur optischen
Spinauslese erneut nur die in ein schmales Filterfenster um die ZPL emittierten Photonen her-
angezogen, so würde die relative Änderung der Photonenzahl durch das Abstimmen der Mode
N∗0 /N0 = 2,8/1,15 · 37,9 = 92 betragen. Obwohl das eingeführte Modell bei einem derartigen
Purcell-Faktor eine Abnahme des Kontrastes durch das Abstimmen der Fundamentalmode um
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insgesamt 35 % voraussagt, könnte das abgeschätzte Signal-Rausch-Verhältnis somit insgesamt
sogar um einen Faktor ζ = 6,2 gesteigert werden. Selbst bei breitbandiger Detektion könnte der
SNR durch Abstimmen der Resonatormode auf die NV-ZPL immer noch um etwa 7 % erhöht
werden. Eine bessere Emitter-Resonator-Kopplung könnte somit die erzielte SNR-Erhöhung wei-
ter steigern.
9.3 Zusammenfassung und Ausblick
Im vorliegenden Kapitel wurde untersucht, wie sich eine durch das Abstimmen einer Resonator-
mode auf die Nullphononenlinie von NV-Zentren hervorgerufene Verkürzung der Lebensdauer
verbunden mit einer Überhöhung der ZPL-Emission auf das Signal-Rausch-Verhältnis bei der
optischen Spinauslese auswirkt. Das Signal-Rausch-Verhältnis wurde in diesem Rahmen als ab-
geleitete Gröÿe eingeführt, die durch den Photolumineszenzkontrast sowie die Anzahl der bei
Laseranregung detektierten Photonen nach Präparation der NV-Zentren im ms = 0-Zustand
festgelegt ist. Die AFM-Technik erlaubte die zielgenaue Implantation von Stickstoonen in das
Feldmaximum der Fundamentalmode des betrachteten M0-Resonators mit Gütefaktor Q = 2060,
nach umfangreichen Nachbehandlungsmaÿnahmen konnten in der Resonatoräche NV-Zentren
nachgewiesen werden. Darüber hinaus ermöglichten die bereits eingeführten Abstimmtechniken
die deterministische Abstimmung der Fundamentalmode auf die Nullphononenlinie des implan-
tierten NV-Ensembles mit einer damit einhergehenden Verkürzung der Lebensdauer der an den
Resonator gekoppelten Quantenemitter von 9,0 ns auf 8,0 ns.
Um die durch die Verkürzung der Lebensdauer erzielte SNR-Erhöhung abschätzen zu können,
wurde zunächst der Photolumineszenzkontrast hinsichtlich einer möglichen durch das Abstim-
men der Fundamentalmode des M0-Resonators hervorgerufenen Änderung hin untersucht. Zu
diesem Zweck wurde ein kombiniertes Verfahren bestehend aus drei aufeinanderfolgenden Mes-
sungen eingesetzt, das die zuverlässige Bestimmung des zeitaufgelösten Kontrastes sowohl bei
einer spektralen Position der Mode von 634,0 nm als auch bei 637,4 nm in Resonanz mit der
Nullphononenlinie der betrachteten NV-Zentren ermöglichte. Die erfolgten Messungen sowie die
zusätzliche Anwendung eines theoretischen Ratengleichungsmodells lieÿen die Schlussfolgerung
zu, dass der Photolumineszenzkontrast durch die Verkürzung der Lebensdauer bei Abstimmen
der Mode des betrachteten M0-Resonators auf die NV-ZPL leicht verringert wird, in einem für
die optische Spinauslese typischen Auslesezeitfenster der Breite 250 ns um bis zu 4,1 %.
Diese Erkenntnis erlaubte im Anschluss die Abschätzung der durch das Abstimmen der Mode
hervorgerufenen Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis zusammen mit der ermittelten Ände-
rung der detektierten Photonenanzahl, unter Berücksichtigung der Verkürzung der Lebensdauer,
der Modizierung der Sammelezienz sowie der Änderung des Anteils der ZPL-Photonen an
der Gesamtemission. Erfolgt die optische Spinauslese schmalbandig anhand der in einem klei-
nen Filterfenster um die NV-ZPL detektierten Photonen, so wird das Signal-Rausch-Verhältnis
durch das Abstimmen der Fundamentalmode des M0-Resonators auf die Nullphononenlinie des
betrachteten NV-Ensembles nahezu verdreifacht. Bei breitbandiger Photonendetektion wird eine
226
9.3 Zusammenfassung und Ausblick
Steigerung um lediglich 0,5 % erzielt. Darüber hinaus zeigten weitere Analysen, dass die vorlie-
gende suboptimale Kopplung der NV-Zentren an die Mode des betrachteten M0-Resonators die
SNR-Erhöhung limitiert. Eine bessere Emitter-Resonator-Kopplung würde Steigerungsfaktoren
des Signal-Rausch-Verhältnis durch Abstimmen der Mode von bis zu 6,2 bei schmalbandiger und
bis zu 1,07 bei breitbandiger optischer Spinauslese ermöglichen.
Die durch die Resonatorkopplung erzielte Steigerung des Signal-Rausch-Verhältnis in der hier
verwendeten (001)-Diamantprobe bewegt sich zumindest bei schmalbandiger Photonendetektion
mit einer nahezu Verdreifachung im Rahmen der auch durch andere Methoden erzielten SNR-
Erhöhung. Wie in Abschnitt 9.1.1 bereits dargelegt wurde, konnte der SNR beispielsweise durch
Verwenden einer (111)-Diamantprobe mit einer optimalen Orientierung der NV-Dipole um einen
Faktor 1,3 [296], durch den Einsatz von Festkörperimmersionslinsen zusammen mit einer (111)-
Diamantprobe um einen Faktor 5 [53] oder durch das Ausnutzen bedingter Flip-Flop-Prozesse
zwischen dem Elektronenspin eines NV-Zentrums und dem Kernspin des intrinsischen 15N -Atoms
um einen Faktor 1,7 [168] gesteigert werden.
In zukünftigen experimentellen Studien sollte zum einen untersucht werden, wie sich der ermittel-
te zeitabhängige Photolumineszenzkontrast nach Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL nicht nur
im Vergleich zu einer spektral verschobenen Modenposition, sondern auch im Vergleich zu dem
identischen Emitter oder Ensemble ganz ohne Einuss des Resonators verändert. Hierzu könnte
ein NV-Zentrum wie bereits in Kapitel 8 vorgeschlagen wurde zunächst in einer unstrukturier-
ten Diamantmembran erzeugt und umfassend charakterisiert werden. Nach erfolgter Herstellung
einer geeigneten photonischen Kristallstruktur um ein derartiges Farbzentrum herum könnte die
Resonatormode auf die NV-ZPL abgestimmt und der etwa mit dem eingeführten zuverlässigen
Verfahren bestimmte zeitaufgelöste Photolumineszenzkontrast mit dem Kontrastverlauf des glei-
chen Emitters ohne Resonator abgeglichen werden. Die so gewonnenen Erkenntnisse würden im
Anschluss etwa die Abschätzung der gesamten durch die Emitter-Resonator-Kopplung hervorge-
rufenen SNR-Erhöhung im Vergleich zum identischen Emitter in der unstrukturierten Diamant-
membran zuverlässig ermöglichen. Des Weiteren könnten systematische Kontrastmessungen bei
verschiedenen Anregungsleistungen sowie bei weiteren durch den Purcell-Eekt veränderten Le-
bensdauern entscheidende Erkenntnisse über die internen Vorgänge in den NV-Zentren während
einer nicht-resonanten Anregung liefern und somit zukünftig zuverlässige Vorhersagen etwa über
das Verhalten des Photolumineszenzkontrastes sowie des Signal-Rausch-Verhältnis bei der Kopp-
lung eines NV-Zentrums an eine Resonatormode ermöglichen.
Um die erzielte Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis nicht nur in einem proof-of-principle Ex-
periment wie im vorliegenden Kapitel erfolgt grundlegend demonstrieren, sondern auch zukünftig
in Anwendungen gewinnbringend einsetzen zu können, ist als primäre Optimierungsmaÿnahme
die Verwendung einer stabileren, schwingungsfreien Antennenkonstruktion anzuführen, mit damit
verbunden höher einstellbaren Mikrowellenleistungen und höheren resultierenden Kontrastwer-
ten. In den vergangenen Jahren wurden zahlreiche Designs als Alternative zu einer freischwin-
genden Drahtantenne entwickelt, wie etwa direkt auf die Diamantoberäche aufgedampfte me-
tallische Leiterstrukturen (Striplines) [305]. Bei der Verwendung derartiger Striplines ist jedoch
zu beachten, dass die bedampften Diamantproben weder in Säurebädern noch im Ofen behan-
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delt werden dürfen. Ein Aufbringen der Leiterstrukturen ist folglich erst nach fast vollständig
abgeschlossener Prozessierung der Probe möglich, verbunden mit dem Risiko der Zerstörung der
bereits hergestellten, implantierten und abgestimmten Resonatoren in den photonischen Kris-
tallstrukturen. Eine vielversprechende Alternative stellen ringförmige Antennen dar [306308],
die ohne aufwändige Prozessierung in einem gewissen Abstand unterhalb der Diamantmembran
xiert werden können. Derartige Antennen sind darüber hinaus in der Lage, gleichmäÿige Mi-
krowellenfelder in Flächen bis 1 mm2 zu erzeugen [308]. Ein exaktes Positionieren der Mikro-
wellenantenne würde bei den vorliegenden Strukturgröÿen somit in Zukunft obsolet werden. Da
der Abstand zwischen Probe und Antenne jedoch auch nicht allzu groÿ gewählt sein sollte, wäre
das ebenfalls hergestellte Volldiamantsystem dem hier verwendeten hybriden Probensystem, das
aufgrund des verwendeten Substrats einen Mindestabstand von 500µm zwischen NV-Zentren
und Mikrowellenantenne bedingt, für zukünftige Anwendungen vorzuziehen.
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Das Sticksto-Fehlstellenzentrum in Diamant zeichnet sich durch zahlreiche herausragende Ei-
genschaften aus, wie etwa die auÿerordentlich lange Kohärenzzeit des Elektronenspins von bis zu
2 ms [60,61], die durch eine dynamische Entkopplung von der Diamantumgebung sogar auf über
eine Sekunde verlängert werden kann [62, 63]. Der Grundzustand des NV-Zentrums weist eine
Triplettstruktur mit zwei Unterniveaus auf, denen die Spinprojektionen ms = 0 und ms = ±1
zugeordnet werden können [48]. Deren Nullfeldaufspaltung liegt im Frequenzbereich gängiger
Mikrowellenquellen [49] und erlaubt somit die kohärente Spinmanipulation durch geeignete Mi-
krowellenpulse [50]. Die rein optische Initialisierung und Auslese des NV-Elektronenspins werden
durch spinabhängige Übergänge vom angeregten Zustand in einen metastabilen Zwischenzu-
stand ermöglicht [51]. Aus der Langlebigkeit dieses Zwischenzustands resultiert eine spinabhän-
gige Photolumineszenz des NV-Zentrums und aus dessen präferiertem Zerfall in den ms = 0-
Grundzustand eine Spininitialisierung innerhalb nur weniger optischer Zyklen. Darüber hinaus
können NV-Zentren ununterscheidbare Photonen über die Nullphononenlinie emittieren, die etwa
vermittelt durch eine Emitter-Photon-Verschränkung [68] eine langreichweitige Verschränkung
zweier NV-Zentren ermöglichen [72] und somit das NV-Zentrum zu einem vielversprechenden
Kandidaten für die Realisierung eines Qubits als Kernbaustein eines Quantenrepeaters [293,294],
Quantenspeichers [66,290,291] oder auch Quantennetzwerks [15,293] machen.
Die bei einer derartigen langreichweitigen Verschränkung erzielte Verschränkungsrate sowie die
Eektivität der optischen Spinauslese werden maÿgeblich durch den geringen Anteil der ZPL-
Photonen an der Gesamtemission limitiert [71, 72], lediglich etwa 3 % der NV-Emission erfolgt
über die Nullphononenlinie. Um diese Limitierung zu umgehen, sollten NV-Zentrum an eine
auf die NV-ZPL abgestimmte Resonatormode gekoppelt werden, die neben einer guten räum-
lichen Lokalisierung, quantiziert durch ein kleines Modenvolumen V ferner eine gute zeitliche
Führung des Lichts, quantiziert durch einen hohen Gütefaktor Q aufweist. In dieser Arbeit
wurden hierzu Moden von Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen
untersucht, die aufgrund ihrer kleinen Modenvolumina bei hohen Gütefaktoren und der daraus
resultierenden hohen Purcell-Faktoren für die angestrebte Emitter-Resonator-Kopplung bestens
geeignet sind. Ferner ist die in einem derartigen monolithischen System vorliegende Emitter-
Resonator-Kopplung, etwa im Gegensatz zur Emitter-Resonator-Kopplung unter Verwendung
von Faserresonatoren, immun gegen Vibrationen der Umgebung. Die eingesetzten photonischen
Kristallstrukturen bestehen aus hexagonal angeordneten Luftzylindern in einer wenige hundert
Nanometer dicken Diamantschicht. Durch die periodische Variation des Brechungsindex bildet
sich eine photonische Bandstruktur aus, die bei geeigneten Durchmessern der Luftzylinder eine
Bandlücke aufweist. Lokale Störungen der Periodizität können Resonatoren mit geführten Moden
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mit Frequenzen innerhalb der photonischen Bandlücke erzeugen. Durch das Verschieben zweier
benachbarter Luftzylinder wird ein als M0-Resonator bezeichneter Punktdefekt hervorgerufen,
bei Fehlen von i linear angeordneten Luftzylindern liegt ein Mi-Resonator vor.
Zunächst wurden in dieser Arbeit M0, M3 und M7-Resonatoren in FDTD-Simulationen um-
fassend charakterisiert und auf ihre Eignung hinsichtlich der angestrebten Emitter-Resonator-
Kopplung hin untersucht. Der M3-Resonator wurde zusätzlich mithilfe des Prinzips des gentle
connement [214] sowie Fourieranalysen simulationsgestützt optimiert. Für den M0-Resonator
wurde ein bereits entwickeltes optimiertes Design implementiert [87]. Insbesondere die Funda-
mentalmode des simulierten M0-Resonators stellte sich aufgrund eines vorhergesagten Gütefak-
tors von Q = 320 000 bei einem Modenvolumen von lediglich V = 0,35 (λ/n)3 als vielverspre-
chender Kandidat für die angestrebte Emitter-Resonator-Kopplung heraus.
Trotz der auÿergewöhnlichen Härte und sehr guten chemischen Beständigkeit von Diamant konn-
ten zwei für die in dieser Arbeit an sie gestellten Anforderungen gleichermaÿen geeigneten Pro-
bensysteme mit freistehenden Diamantmembranen für die spätere FIB-Strukturierung der photo-
nischen Nanostrukturen hergestellt werden: Ein hybrides System bestehend aus einem hochreinen
Diamantlm, der mithilfe einer Klebeschicht auf einem mit quadratischen Fenstern vorstruktu-
rierten Siliziumsubstrat befestigt und anschlieÿend mithilfe eines entwickelten RIE-Prozesses von
30µm beginnend auf die endgültige Schichtdicke von wenigen hundert Nanometern ausgedünnt
werden konnte sowie ein Volldiamantsystem, das durch Maskierung eines hochreinen Diamant-
lms mithilfe einer strukturierten Glasmaske ebenfalls mithilfe des entwickelten RIE-Prozesses
selektiv bis auf die endgültige Schichtdicke geätzt wurde. Die Kombination verschiedener Cha-
rakterisierungsmethoden erlaubte anschlieÿend sowohl lokale Defekte als auch Variationen in der
Schichtdicke der hergestellten dünnen Diamantlme mit einer hohen Genauigkeit von wenigen
Nanometern zu detektieren. Basierend auf den Erkenntnissen dieser Charakterisierungen ist es
im Rahmen dieser Arbeit gelungen, in den hergestellten dünnen Diamantmembranen defektfreie
Regionen gleichmäÿiger und vor allem mit einer in den FDTD-Simulationen zuvor ermittelten
optimalen Schichtdicke zuverlässig auszuwählen und in diesen Regionen im Anschluss zweidi-
mensionale photonische Kristallstrukturen reproduzierbar herzustellen.
Darüber hinaus wurden in dieser Arbeit entwickelte und umgesetzte Optimierungen der FIB-
Strukturierung der Resonatoren dargelegt. Dadurch konnten durch den FIB-Prozess bedingte
Fabrikationsabweichungen wie etwa die konische Form der Lochseitenwände oder auch Variatio-
nen in den Lochpositionen und Lochdurchmessern drastisch verringert und ein Einsinken der
Nanostrukturen sogar vollständig unterbunden werden. Es kann davon ausgegangen werden,
dass weitere Optimierungsversuche der FIB-Strukturierung von photonischen Kristallstrukturen
nicht mehr zielführend sind, die Möglichkeiten der FIB-Prozessierung sind durch die in dieser
Arbeit beschriebenen Optimierungen höchstwahrscheinlich ausgereizt. Aufgrund des optimierten
Herstellungsprozesses der Nanostrukturen sowie der entwickelten Charakterisierungsmethodik
der Diamantmembranen konnten bei 95 % der hergestellten M0, M3 und M7-Resonatoren Mo-
den optisch detektiert werden. Die erzielten Gütefaktoren der Resonatormoden liegen mit bis
zu Q = 8250 im Bereich der aktuell auch durch RIE-Prozessierung erreichbaren Gütefaktoren
der Moden von Resonatoren in zweidimensionalen photonischen Kristallstrukturen mit kleinen
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Modenvolumina (in der Gröÿenordnung einer kubischen Wellenlänge) und einer spektralen Mo-
denposition in der Nähe der Nullphononenlinie von NV-Zentren [81,85,219].
Bei Abstimmen einer Mode auf die Nullphononenlinie von NV-Zentren tritt neben einer Erhöhung
des Anteils der ZPL-Photonen an der Gesamtemission und einer Erhöhung der Gesamtemissions-
rate auch eine Veränderung der Abstrahlcharakteristik des aus einer photonischen Kristallstruk-
tur emittierten Lichts auf, die das Aufsammeln der ausgesendeten Photonen durch ein vertikal
über der Diamantmembran positioniertes Objektiv maÿgeblich beeinusst. Im Rahmen dieser
Arbeit wurden daher auch Simulationen zur Untersuchung der Abstrahlung von Licht aus M0,
M3 und M7-Resonatoren unter Berücksichtigung der Keilform der Löcher als dominierende Fa-
brikationsabweichung der hergestellten Nanostrukturen durchgeführt. Zentrale Kenngröÿen der
Auskopplung des abgestrahlten Lichts wie etwa die Emissionsanteile in die beiden Halbräume
oder auch die Sammelezienz konnten für die untersuchten Resonatortypen jeweils wellenlängen-
abhängig in einem breitbandigen Spektralbereich ermittelt werden. Mithilfe der durchgeführten
Simulationen konnte unter anderem gezeigt werden, dass die Sammelezienz bei den Resonan-
zwellenlängen der Moden im Allgemeinen deutliche Einbrüche aufweist. Insbesondere für die
Fundamentalmode, die unter allen Moden eines Resonators den mit Abstand gröÿten Güte-
faktor und somit die beste Eignung für eine potenzielle Emitter-Resonator-Kopplung aufweist,
nimmt die simulierte Sammelezienz mit Werten von 3,4 % für den M0-Resonator, 3,8 % für den
M3-Resonator und 3,9 % für den M7-Resonator jeweils ihr globales Minimum an, wohingegen
zumindest für Wellenlängen innerhalb der photonischen Bandlücke ansonsten deutlich bessere
Werte um 25 % erzielt werden. In dieser Arbeit konnte das für den jeweiligen Resonatortyp spe-
zische, wellenlängenabhängige Verhalten der Sammelezienz darüber hinaus vollständig erklärt
werden. Die Einbrüche der Sammelezienz bei den Resonanzwellenlängen der Fundamentalm-
oden resultieren beispielsweise aus einem verminderten Emissionsanteil in den oberen Halbraum,
in Kombination mit einer veränderten Abstrahlung von Photonen vermehrt in Polarwinkel im
Fernfeld, die auÿerhalb des Önungswinkels des Objektiv liegen.
Weitere Simulationen zeigten, dass die Sammelezienz durch Implementierung eines unterhalb
der Diamantmembran positionierten Goldspiegels global und insbesondere auch bei den Resonan-
zwellenlängen der Fundamentalmoden um einen Faktor 1,5 für den M7-Resonator, 1,7 für den M0-
Resonator und 2,2 für den M3-Resonator gesteigert werden kann, ohne die Gütefaktoren der Mo-
den negativ zu beeinussen. Auch die Herstellbarkeit eines derartigen hinsichtlich der Sammelef-
zienz optimierten Probensystems wurde in dieser Arbeit gezeigt. Dazu wurde der entwickelte
Fabrikationsprozess dünner freistehender Diamantmembranen mit darin per FIB-Strukturierung
hergestellten Resonatoren modiziert und um ein Gold-Gold-Verbindungsverfahren ergänzt. Die
eingesetzten Nanofabrikationstechniken erlaubten die Anbringung eines Goldspiegels in dem in
den Simulationen zuvor ermittelten optimalen Abstand zur Diamantoberäche bei gleichzeitiger
Garantie einer freistehenden Diamantmembran. Wenn auch dieses hinsichtlich der Sammelezi-
enz optimierte Probensystem aufgrund der Gold-Gold-Verbindungsschicht nicht für das Erhitzen
auf hohe Temperaturen, wie etwa später zum Abstimmen einer Mode auf die NV-ZPL durch Oxi-
dation erforderlich, geeignet ist und daher in dieser Arbeit noch nicht gewinnbringend eingesetzt
werden konnte, so weist es doch Potenzial für zukünftige Experimente auf, bei denen der Fokus
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auf dem Aufsammeln von möglichst jedem einzelnen emittierten Photon liegt und kein Erhitzen
des optimierten Probensystems erforderlich ist.
In dieser Arbeit konnten nach Herstellung und optischer Charakterisierung der Nanostrukturen
Stickstoonen mithilfe einer hochauösenden Nanoimplantationstechnik zielgenau in die Reso-
natorächen von M0, M3 und M7-Resonatoren eingebracht werden. Die Probenoberäche wurde
hierzu durch eine strukturierte AFM-Spitze maskiert, eine als Apertur genutzte Önung in der
AFM-Spitze nach durchgeführten AFM-Abrasterungen der Umgebung einer Nanostruktur prä-
zise über dem Feldmaximum einer Resonatormode ausgerichtet und die Ionen durch die Apertur
implantiert. Umfangreiche Nachbehandlungsmaÿnahmen in Form von Erhitzen auf Temperaturen
von 900 ◦C in Vakuum, 450 ◦C in Luftatmosphäre sowie oxidierenden Säurebädern gewährleiste-
ten im Anschluss die Bildung von NV-Zentren sowie deren Konvertierung in den angestrebten
negativen Ladungszustand. In anschlieÿend durchgeführten optischen Analysen konnte nach-
gewiesen werden, dass in allen implantierten Nanostrukturen im Bereich der Resonatorächen
NV-Zentren mit durch spektrale Diusion inhomogen verbreiterten Nullphononenlinien mit Halb-
wertsbreiten von wenigen hundert Gigahertz erzeugt wurden und darüber hinaus die AFM-Spitze
eine hinreichende Abschirmung für die umliegenden Probenbereiche bot.
Im Anschluss daran wurden zwei Abstimmungstechniken eingesetzt, ein Oxidationsverfahren
durch Erhitzen der Probe auf eine Temperatur von 525 ◦C in Luftatmosphäre sowie ein Ver-
fahren durch Anlagerung von im verwendeten Kryostaten vorhandenen Restgasmolekülen. In
Kombination erlaubten diese Abstimmungstechniken die deterministische Abstimmung der Fun-
damentalmode eines M0-Resonators mit Gütefaktor Q = 2060 auf die Nullphononenlinie der in
der Resonatoräche erzeugten NV-Zentren unter parallel erfolgender spektroskopischer Kontrolle
und ohne signikante Verminderung des Gütefaktors der Mode. Im Vergleich zu einer spektralen
Modenposition von 634 nm konnte die ZPL-Intensität in Resonanz deutlich erhöht, die Sätti-
gungszählrate in einem schmalen Filterfenster um die ZPL um einen Faktor 2,8 gesteigert und
die NV-Lebensdauer von 9,0 ns auf 8,0 ns verkürzt werden. Anhand der spektralen Intensitäts-
verteilung konnte unter Berücksichtigung der simulierten Sammelezienz ein Kopplungsfaktor
der spontanen Emission von β∗ = 18,7 % sowie ein generalisierter Purcell-Faktor von F ∗ = 0,224
in Resonanz ermittelt werden.
Ein durch Auèves et al. [200] entwickeltes und durch Albrecht et al. [149] zur Beschreibung
der Kopplung eines breitbandigen Emitters an eine Resonatormode erweitertes Ratengleichungs-
modell erlaubte auch die Bestimmung des theoretisch zu erwartenden generalisierten Purcell-
Faktors. Dazu wurde das Emissionsspektrum der implantierten NV-Zentren ohne Einuss des
M0-Resonators abgeschätzt und die für die Modellierung benötigten Parameter der NV-Emission
durch Anpassung des Spektrums durch acht Lorentzkurven ermittelt. Unter Berücksichtigung der
mittleren Dipolorientierung, der Quantenezienz sowie der erzielten lateralen und vertikalen Po-
sitionierung der im untersuchten M0-Resonator inkorporierten NV-Zentren stimmten der theore-
tisch vorhergesagte und der experimentell ermittelte Purcell-Faktor überein. Die Anwendung des
Ratengleichungsmodells bot ferner die Möglichkeit, Limitierungen des erzielten Purcell-Faktors
zu untersuchen. Dabei zeigte sich, dass die Eigenschaften der NV-Zentren wie die Halbwertsbreite
der Nullphononenlinie oder auch die Quantenezienz den generalisierten Purcell-Faktor stärker
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beeinussen als der Gütefaktor der Mode und darüber hinaus die laterale und vertikale Posi-
tionierung sowie die relative Orientierung der Emissionsdipole der NV-Zentren zum Modenfeld
entscheidende Limitierungen darstellen.
In der vorliegenden Arbeit wurde darüber hinaus anhand des betrachteten M0-Resonators un-
tersucht, wie sich das Abstimmen einer Resonatormode auf die Nullphononenlinie von NV-
Zentren auf die durch das Signal-Rausch-Verhältnis quantisierte Schärfe der Unterscheidbarkeit
der beiden möglichen Spinzustände bei der optischen Spinauslese auswirkt. Das Signal-Rausch-
Verhältnis wurde in dieser Arbeit als abgeleitete Gröÿe eingeführt, die durch den Photolumines-
zenzkontrast der beiden Spinzustände ms = 0 und ms = ±1 sowie die Anzahl der detektierten
Photonen nach Präparation der NV-Zentren im ms = 0-Zustand festgelegt ist.
Um die durch das Abstimmen der Fundamentalmode auf die Nullphononenlinie der im betrach-
teten M0-Resonator inkorporierten NV-Zentren erzielte SNR-Erhöhung abschätzen zu können,
wurde zunächst die durch das Abstimmen der Mode hervorgerufene Änderung des Photolumines-
zenzkontrastes bestimmt. Zu diesem Zweck wurde ein entwickeltes kombiniertes Verfahren beste-
hend aus drei aufeinanderfolgenden Messungen eingesetzt, bestehend aus einer ODMR-Messung
unter kontinuierlicher Laseranregung und Mikrowelleneinstrahlung, einer Rabi-Messung sowie
der anschlieÿenden Aufnahme der beiden zu den möglichen Spinzuständen gehörenden zeitaufge-
lösten Fluoreszenzkurven. Dadurch konnte der zeitaufgelöste Kontrast sowohl bei einer spektralen
Position der Mode von 634,0 nm als auch 637,4 nm in Resonanz mit der Nullphononenlinie der
NV-Zentren zuverlässig und reproduzierbar bestimmt werden. Die erfolgten Messungen sowie die
zusätzliche Anwendung eines von Wolf et al. [77] entwickelten theoretischen Ratengleichungsmo-
dells lieÿen die Schlussfolgerung zu, dass der Photolumineszenzkontrast bei Abstimmen der Mode
des betrachteten M0-Resonators auf die NV-ZPL leicht verringert wird, in einem für die optische
Spinauslese typischen Auslesezeitfenster der Breite 250 ns um bis zu 4,1 %. Diese Erkenntnis er-
laubte im Anschluss zusammen mit der ermittelten Änderung der detektierten Photonenanzahl,
unter Berücksichtigung der Verkürzung der Lebensdauer, der Modizierung der Sammelezi-
enz sowie der Änderung des Anteils der ZPL-Photonen an der Gesamtemission die Abschätzung
der durch das Abstimmen der Mode hervorgerufenen Erhöhung des Signal-Rausch-Verhältnis.
Erfolgt die optische Spinauslese anhand der in einem schmalen Filterfenster um die NV-ZPL
detektierten Photonen, so kann eine nahezu Verdreifachung des SNR erzielt werden.
Die erzielte SNR-Erhöhung wird zum einen durch die vorliegende Emitter-Resonator-Kopplung
limitiert, eine optimale Kopplung hätte durch das Abstimmen der Mode auf die NV-ZPL sogar
Steigerungsfaktoren des Signal-Rausch-Verhältnis von bis zu 6,2 zur Folge. Da wie in dieser Ar-
beit gezeigt werden konnte primär die Eigenschaften der NV-Zentren wie die Halbwertsbreite der
Nullphononenlinie oder auch die Quantenezienz den generalisierten Purcell-Faktor beeinussen
sowie darüber hinaus die laterale und vertikale Positionierung sowie die relative Orientierung der
Emissionsdipole der NV-Zentren zum Modenfeld entscheidende Limitierungen darstellen, sollte
zur Erhöhung des SNR bei der optischen Spinauslese in Zukunft daran gearbeitet werden, qua-
litativ bessere NV-Zentren zu koppeln und darüber hinaus die Orientierung und Positionierung
der Emitter relativ zum vorliegenden Modenfeld zu verbessern.
Hierzu könnte in Zukunft die Herstellungsreihenfolge derart variiert werden, dass in einer Dia-
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mantmembran erzeugte Emitter zunächst optisch charakterisiert und erst im Anschluss daran die
photonischen Kristallstrukturen um geeignete Farbzentren herum gefertigt werden, wie zumin-
dest für SiV-Zentren bereits erfolgreich demonstriert wurde [237]. Im Gegensatz zur zielgenauen
Implantation der Stickstoonen durch eine AFM-Spitze in bereits hergestellte Strukturen, die
lediglich bei geringen Implantationsenergien möglich ist und somit nur geringe Implantationstie-
fen von bis zu wenigen zehn Nanometern erlaubt, könnten die Stickstoonen bei diesem Ansatz
mit höheren Energien implantiert und NV-Zentren somit auch vertikal im Bereich der Feldmaxi-
ma potenzieller Resonatormoden erzeugt werden. Bei hierzu erforderlichen Implantationenergien
von etwa 85 keV konnten darüber hinaus NV-Zentren mit ZPL-Halbwertsbreiten von 28 MHz und
somit in der Gröÿenordnung der natürlichen Linienbreite implantiert werden [268], wohingegen
für oberächennah erzeugte Emitter lediglich Halbwertsbreiten bis hinunter zu 10 GHz gemessen
wurden [284]. Des Weiteren versprechen derart tief implantierte Emitter eine gröÿere Photosta-
bilität sowie eine gesteigerte Quantenezienz. Die Variation der Herstellungsreihenfolge hätte
ferner den Vorteil, dass nach erfolgter Charakterisierung sogar ein einzelnes NV-Zentrum gezielt
ausgewählt und ein Resonator um den Emitter gefertigt werden könnte. Bei der nachträglichen
Implantation kann aufgrund des stochastischen Charakters der Erzeugung der NV-Zentren hin-
gegen selbst bei schrittweiser Reduktion der Dosen ein einzelner Emitter im Resonator nicht
garantiert werden. In Zukunft könnten ferner Diamantproben mit (111)-Ebene als Oberäche
statt der herkömmlichen und auch hier verwendeten (001)-Proben eingesetzt werden. Dadurch
könnte der Purcell-Faktor bei einer Emitter-Resonator-Kopplung und somit auch der SNR bei
der optischen Spinauslese noch weiter gesteigert werden, da in einer derartigen Probe geeignete
NV-Dipole mit einer für die Kopplung optimalen Orientierung vorliegen.
Hierbei ist jedoch noch zu berücksichtigen, dass bei der Implantation von Stickstoonen durch
eine strukturierte AFM-Spitze eine laterale Auösung der erzeugten NV-Zentren relativ zum
Feldmaximum einer Resonatormode von bis zu 20 nm erreicht werden kann [271], wohingegen
eine laterale Positioniergenauigkeit in dieser Gröÿenordnung bei nachträglicher Herstellung ei-
nes Resonators um ein bestehendes NV-Zentrum zumindest nach heutigem Stand nicht möglich
ist. Sollte jedoch zukünftig die laterale Positionierbarkeit der nachträglich um ein bestehendes
Farbzentrum herum hergestellten Nanostrukturen verbessert werden können, so würde dieser
Zugang aufgrund der potenziell geeigneteren NV-Zentren mit kleineren Halbwertsbreiten und
besserer Quantenezienz sowie aufgrund einer potenziell besseren vertikalen Positionierung der
Emitter relativ zum Modenfeld eine bessere Emitter-Resonator-Kopplung und somit eine stär-
kere SNR-Erhöhung bei Abstimmen eine Mode auf die NV-ZPL versprechen als die Anwendung
von Nanoimplantationstechniken. Andererseits könnten aber auch die dargelegten Limitierun-
gen der hochauösenden Implantationstechniken in Zukunft noch umgangen werden, so wurden
etwa in den vergangenen Jahren vielversprechende Fortschritte bei der FIB-Implantation von
Emittern gemacht. Zumindest für Siliziumionen konnte der Strahldurchmesser des fokussierten
Ionenstrahls auf unter 40 nm reduziert und Siliziumionen bei einer lateralen Auösung von unter
50 nm mit Energien von 100 keV auch vertikal in Bereichen des Feldmaximums der Moden eines
photonischen Kristallresonators implantiert werden [309].
Des Weiteren ist die hier erzielte SNR-Erhöhung durch die vorliegende Sammelezienz limitiert.
234
Die Sammelezienz könnte etwa in Zukunft verbessert werden, indem das bereits in dieser Arbeit
beschriebene optimierte Probensystem mit einem zusätzlich unterhalb der Diamantmembran an-
gebrachten Goldspiegel genutzt wird. Hierdurch könnte die Sammelezienz etwa verdoppelt und
der SNR folglich um einen weiteren Faktor
√
2 gesteigert werden. Auch Übergitter, die in den
photonischen Kristallstrukturen etwa durch periodische Variation der Lochradien mit doppelter
Gitterkonstante erzeugt werden, sind in Zukunft eine Option zur Steigerung der Sammelezi-
enz [261263,265]. Die Sammelezienz könnte dadurch nahezu vervierfacht werden [263]. Aller-
dings ist hinsichtlich einer angestrebten SNR-Erhöhung hierbei zu beachten, dass eine Optimie-
rung der Sammelezienz durch ein Übergitter prinzipiell mit einer Reduzierung des Gütefaktors
der Moden einhergeht. Eine verbesserte Auskopplung ohne Reduktion der Gütefaktoren könnte
alternativ gelingen, wenn die NV-Zentren in eindimensionale photonische Kristallstrukturen ein-
gebracht werden, die an einem Ende gezielt verjüngt werden und so die direkte Einkopplung des
Lichts in eine ebenfalls verjüngte optische Faser ermöglichen. Für die Diamant/Faser-Kopplung
konnte bereits eine Ezienz von über 90 % erzielt werden [310]. Diese Technik wurde zumindest
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